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Introduction
Les semi-conducteurs sont essentiels en e´lectronique car ils offrent la possibi-
lite´ de controˆler, aussi bien la quantite´ de courant e´lectrique susceptible de les
traverser que la direction que peut prendre ce courant. La maˆıtrise progressive
de la croissance cristalline des semiconducteurs a e´te´ telle que depuis les
anne´es 80, le de´poˆt de semiconducteurs est controˆle´ a` la monocouche atomique
pre`s. En utilisant des mate´riaux diffe´rents, il est alors possible de confiner les
e´lectrons dans des he´te´rostructures planaires appele´es puits quantiques. Dans
de telles structures, le confinement des porteurs augmente l’efficacite´ radiative
de recombinaison. Les puits quantiques peuvent donc constituer la base de
diode laser a` bas courant de seuil (environ 100 A.cm−2 [17]). Utilise´s comme
photodiodes, ils sont d’excellents de´tecteurs infra-rouge [18]. Leur succe`s a
encourage´ la communaute´ scientifique a` s’inte´resser a` des structures de plus
basse dimensionnalite´, comme les fils quantiques ou les boˆıtes quantiques. Dans
ces dernie`res, il n’y a plus aucun mouvement libre des charges. Les niveaux
d’e´nergie de la boˆıte sont alors discrets rminescent des spectres atomiques.
Une des premie`res utilisations a e´te´ dans le domaine optoe´lectronique, ou`
cette discre´tisation permet une re´duction des courants de seuil (16 A.cm−2) par
rapport aux diodes laser a` puit quantique [20, 21, 22].
Des utilisations plus re´centes s’inscrivent dans le cadre de l’information quantique
et sont fonde´es sur l’analogie atome-boˆıte. Dans le domaine de la cryptographie
quantique, il est ne´cessaire de disposer de source de photon unique. Or il s’ave`re
que les boˆıtes quantiques sont d’excellentes candidates. Le principe de Pauli qui
interdit que deux e´lectrons soient dans le meˆme e´tat quantique limite a` deux le
nombre d’e´lectrons de meˆme e´nergie localise´s dans la boˆıte. Du fait de l’interaction
coulombienne, cette boˆıte ne pourra e´mettre qu’un seul photon a` une e´nergie
donne´e [23]. Etant de´ja` contenues dans une matrice cristalline, il est aise´ d’inte´grer
ces structures dans des cavite´s e´lectromagne´tiques solides (micropilliers [24, 25,
26], cristaux photoniques [27] ou microdisques [28]). Ces microcavite´s permettent
d’en controˆler l’e´mission. Ainsi, en re´gime de couplage faible, l’effet Purcell permet
d’augmenter la cadence de ces sources de photons uniques.
Dans le meˆme cadre de recherche, les boˆıtes quantiques pourraient eˆtre les
e´le´ments de base d’un calculateur quantique [29, 30]. Pour constituer un qubit,
la boˆıte doit eˆtre un dispositif a` deux e´tats, re´initialisable et couple´ aux autres
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qbits. Les deux e´tats de ce qubit peuvent correspondre a` deux e´tats d’occupation
diffe´rents de la boˆıte. L’e´tat 0 est alors l’absence de charges dans la boˆıte et l’e´tat
1 est la pre´sence d’une paire e´lectron-trou d’e´nergie minimale. L’information est
alors contenue dans une superposition line´aire de ces deux e´tats. Pour controˆler
l’e´tat de ce qubit il faut pouvoir re´aliser des manipulations cohe´rentes des e´tats
de la boˆıte. Le premier controˆle cohe´rent a e´te´ obtenu par Patton et al en 2005
pour un tel qubit, [31]. Le temps de vie radiatif et le temps de de´cohe´rence
limitent la re´manence de cette information. Hors excitation re´sonante, le temps
de de´cohe´rence est beaucoup plus court (quelques dizaines de ps) [32] que le
temps de vie radiatif (1 ns) [19]. Le de´phasage pur est la source principale de
de´gradation de l’information stocke´e dans le qubit. C’est une manifestation de
l’interaction des e´tats localise´s de la boˆıte quantique avec l’environnement. Il
devient essentiel d’identifier tous les me´canismes intervenant dans la de´cohe´rence
afin de la re´duire.
De nombreux travaux ont mis en e´vidence le roˆle essentiel joue´ par les
phonons du re´seau cristallin qu’ils soient optiques (effet polaron [35, 2]) ou
acoustiques (ailes de phonons [33, 34]). Cependant un me´canisme demeure actif
a` basse tempe´rature ou` les populations de phonons ne sont pas significatives : le
couplage avec l’environnement e´lectrostatique. Les fluctuations de cet environ-
nement peuvent induire une variation temporelle des spectres d’e´mission. C’est
le phe´nome`ne de diffusion spectrale [36, 13, 5].
La diffusion spectrale, identifie´e pour la premie`re fois en RMN, est un
phe´nome`ne pre´sent dans de nombreux domaines de la physique. Si on e´tudie
l’e´mission d’un ensemble d’objets, les fluctuations de l’environnement sont
moyenne´es et la diffusion spectrale n’affecte alors que le profil du spectre
d’e´mission de l’ensemble. Il a fallu attendre le de´veloppement des techniques de
spectroscopie sur objet unique pour pouvoir observer en temps re´el les fluctua-
tions du spectre d’e´mission. Le spectre observe´ de´pend du temps d’inte´gration
du de´tecteur. Si les fluctuations sont plus lentes que le temps d’inte´gration, le
spectre de raie pre´sente des intermittences. Ce phe´nome`ne est d’ailleurs devenu
un crite`re pour savoir si l’objet e´tudie´ est bien unique. Si elles sont plus rapides,
le spectre subit un e´largissement inhomoge`ne.
Cependant, si la rapidite´ des fluctuations de l’environnement devient telle que
le syste`me ne puisse plus les suivre [38, 37], l’effet de la diffusion spectrale est
alors moyenne´ et le profil de raie s’affine. Ce phe´nome`ne est nomme´ re´tre´cissement
par le mouvement. Ce re´gime rapide de diffusion spectrale a e´te´ identifie´ pour la
premie`re fois dans le cadre d’e´tude RMN [38, 12]. Il est aussi utilise´ par Dyakonov
et Perel pour expliquer le gel de la relaxation de spin des e´lectrons dans les
semiconducteurs massifs non centrosyme´triques [39].
Pour les boˆıtes quantiques, le re´gime lent de diffusion spectrale a de´ja`
e´te´ constate´ expe´rimentalement dans les boˆıtes e´pitaxie´es [40, 10, 8] ou les
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nanocristaux [41]. Les spectres d’e´mission pre´sentent alors des fluctuations de
position, de largeur ou meˆme d’intensite´. Mais le re´gime de fluctuations rapides,
c’est a` dire de re´tre´cissement par le mouvement, n’a jamais encore e´te´ constate´
pour des boˆıtes quantiques, ni pour aucun nano-objet. Ce me´moire propose
une e´tude quantitative de la diffusion spectrale et la premie`re mise en e´vidence
expe´rimentale d’un re´gime de re´tre´cissement par le mouvement pour les spectres
de boˆıte quantique.
Ce re´sultat s’appuie sur une e´tude expe´rimentale globale de la diffusion
spectrale dans les boˆıtes quantiques. L’e´tude re´alise´e permet non seulement
d’identifier le roˆle de la diffusion spectrale sur la de´cohe´rence des e´tats de la
boˆıte quantique mais fournit aussi une compre´hension des me´canismes de fluc-
tuations affectant la diffusion spectrale. Nous pouvons alors proposer un mode`le
microscopique a` l’origine de la diffusion spectrale affectant les boˆıtes. Cette
description reproduit quantitativement nos re´sultats expe´rimentaux et justifie la
nature non-conventionnelle du re´gime de re´tre´cissement par le mouvement pour
les boˆıtes quantiques. La compre´hension intime des me´canismes a` l’origine des
fluctuations de l’environnement e´lectrostatique nous a enfin permis de proposer
une me´thode pour controˆler la diffusion spectrale affectant la boˆıte puis ensuite
de la valider.
Cette the`se s’articule en quatre chapitres : pre´sentation du sujet, description
des dispositifs expe´rimentaux, the´orie de la diffusion spectrale et re´sultats
expe´rimentaux.
Dans un premier chapitre je rappellerai les proprie´te´s ge´ne´rales des boˆıtes
quantiques. A partir de la description des e´tats e´lectroniques du semiconducteur
massif, je montrerai comment le confinement tridimensionnel affecte les e´tats
d’une boˆıte quantique. Une fois la discre´tisation des niveaux d’e´nergie pre´sente´e,
nous introduirons le formalisme de la matrice densite´ qui permet de caracte´riser
l’action sur la cohe´rence du syste`me des couplages entre la boˆıte quantique et son
environnement. Je pourrai alors re´sumer l’e´tat des connaissances sur les sources
de de´cohe´rence associe´es a` la transition fondamentale interbande des boˆıtes quan-
tiques. Cette premie`re partie s’ache`vera sur le constat d’une incapacite´ a` expli-
quer la de´cohe´rence a` basse tempe´rature, d’ou` la ne´cessite´ de tenir compte de
l’environnement e´lectrostatique de la boˆıte.
Dans un deuxie`me chapitre, je de´taillerai le dispositif expe´rimental fonde´ sur
la technique de microphotoluminescence d’objet unique. Apre`s la description des
structure des deux e´chantillons utilise´s au cours de nos travaux, je pre´senterai le
dispositif de microphotoluminescence sous champ e´lectrique. Il permet d’e´tudier
l’effet du champ e´lectrique sur les spectres de boˆıtes quantiques. Enfin j’expo-
serai la technique de spectrome´trie par transforme´e de Fourier utilisant un in-
terfe´rome`tre de Michelson. Elle autorise l’e´tude des profils spectraux avec une
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grande pre´cision.
Le troisie`me chapitre de´veloppe le mode`le the´orique permettant de calculer
l’effet de la diffusion spectrale sur le spectre d’e´mission d’un objet unique. Ce
mode`le est fonde´ sur la mode´lisation TLS (Two Levels System) des fluctuations
de l’environnement. Il permet d’expliquer a` la fois la coalescence dans le cas d’une
unique source de fluctuations, mais e´galement le re´gime de re´tre´cissement par le
mouvement dans le cas d’un grand nombre de fluctuations.
Enfin dans un dernier chapitre, je de´montrerai par mes re´sultats
expe´rimentaux le roˆle essentiel que joue la diffusion spectrale sur le de´phasage
de l’exciton fondamental. Ces e´tudes spectrales prouvent que la boˆıte est dans
un re´gime de re´tre´cissement par le mouvement a` basse tempe´rature. Notre
mode`le microscopique de diffusion spectrale permet, a` partir du mode`le de Kubo-
Anderson, d’expliquer l’e´volution du profil. Une fois les me´canismes de fluc-
tuations compris et mode´lise´s, nous prouverons qu’il est possible de controˆler
cette diffusion spectrale en appliquant un champ e´lectrique transverse. Le
re´tre´cissement par le mouvement est ainsi assiste´ par effet tunnel. Ceci re´duit
les effets de fluctuation de l’environnement e´lectrostatique sur les e´tats localise´s.
La boˆıte quantique semble d’avantage prote´ge´e.
Chapitre 1
Les boˆıtes quantiques InAs/GaAs
Ce premier chapitre e´nonce les proprie´te´s ge´ne´rales des boˆıtes quantiques de
semiconducteurs. La boˆıte quantique est un syste`me dans lequel les charges sont
pie´ge´es selon toutes les directions ; elle pre´sente alors des niveaux e´lectroniques
discre´tise´s, tel un atome artificiel. Mais a` la diffe´rence des atomes isole´s, les
boˆıtes quantiques sont contenues dans des matrices cristallines, il y a alors in-
teractions entre les niveaux e´lectroniques de la boˆıte et son environnement. Ceci
est un avantage si on veut coupler les niveaux e´lectroniques de ce ”quasi-atome”
a` des modes de cavite´s photoniques. Cependant les interactions de la boˆıte quan-
tique avec les e´lectrons de la matrice ou avec les fluctuations du re´seau cristallin
(phonons) affectent la cohe´rence de toute superposition d’e´tats de la boˆıte quan-
tique. Apre`s avoir rappele´ le calcul des e´tats e´lectroniques de la boˆıte quantique,
nous re´sumerons l’e´tat actuel des connaissances portant sur le phe´nome`ne de
de´cohe´rence dans les boˆıtes quantiques.
1.1 Du semiconducteur massif a` la boˆıte quan-
tique
1.1.1 Structure e´lectronique des semiconducteurs
Formation des bandes
Les premiers semiconducteurs qui ont e´te´ e´tudie´s sont des e´le´ments purs :
Silicium, Germanium. Ce sont les e´le´ments de la 4e`me colonne de la classification
pe´riodique de Mendeleev posse´dant 4 e´lectrons dans leur orbitale de valence.
Mais les semiconducteurs peuvent eˆtre aussi composites, ils peuvent par exemple
eˆtre constitue´s d’un e´le´ment de la 3e`me colonne et d’un e´le´ment de la 5e`me
colonne (Mate´riau type III-V). Ainsi dans ces compose´s binaires, chaque maille
e´le´mentaire, constitue´e de deux atomes a 8 e´lectrons de valence.
Les semiconducteurs que nous conside´rons (InAs et GaAs) cristallisent selon
la structure Zinc-blende ZnS, double re´seau cubique a` faces centre´es. La maille
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e´le´mentaire de ce cristal contient deux atomes, chaque maille e´le´mentaire contient
donc 8 e´lectrons de valence. Dans cet arrangement cristallin, chaque atome a une
coordination te´trae´drique [17].
Lors de la formation du solide, les orbitales de valence des N mailles e´le´ment˜aires
se combinent pour former 8 bandes d’e´nergie. 4 bandes sont de type liant (S, Px,
Py et Pz) et 4 de type antiliant (S
∗, P ∗x , P
∗
y et P
∗
z ). Chaque bande d’e´nergie
peut contenir 2N e´lectrons. Le semiconducteur posse`de 8N e´lectrons de valence
qui occupent donc les 4 bandes d’e´nergie les plus basses. La structure de bande
est repre´sente´e sur la figure 1.1(a), chaque bande est de´crite par son moment
orbitalaire L.
La premie`re bande vide sera la bande antiliante de syme´trie Γ6 (type S). C’est
la bande de conduction. La bande de valence, elle, est 3 fois de´ge´ne´re´e du fait de sa
syme´trie P. En l’absence de couplage spin-orbite (SO), les 3 bandes P liantes sont
Fig. 1.1 – Effet du couplage spin-orbite sur la structure de bande re´duite d’un
semiconducteur a` gap direct.
toutes de´ge´ne´re´es au point Γ, centre de la premie`re zone de Brillouin (~k = ~0).
Le couplage spin-orbite le`ve cette de´ge´ne´rescence. L n’est plus le bon nombre
quantique et les bandes sont caracte´rise´es par leur moment cine´tique total J [42].
Il apparaˆıt un quadruplet Γ8 de moment cine´tique total J = 3/2 et un doublet
Γ7 de moment J = 1/2. Le couplage SO de´place l’e´nergie de la bande Γ7 vers des
e´nergies plus basses (pour le GaAs ∆SO = 340 meV )[18]. La bande de valence
(bande pleine de plus haute e´nergie) est donc la bande Γ8 (J = 3/2) (voir Fig.
1.1).
Le gap est l’e´nergie minimale se´parant la bande de valence de la bande de
conduction. La valeur du gap de´pend du mate´riau conside´re´ et notamment du
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Type et nature du gap Mate´riaux Gap (eV ) parame`tre de maille (A˚)
Diamant IV-IV 5.4 (direct) 3.6
Si IV-IV 1 (indirect) 5.45
Ge IV-IV 0.6 (indirect) 5.65
InAs III-V 0.36 (direct) 6.05
GaAs III-V 1.43 (direct) 5.65
GaN III-V 3.39 (direct) 3.2
AlN III-V 6.28 (direct) 3.1
CdTe II-VI 1.44 (direct) 6.5
ZnTe II-VI 2.26 (direct) 6.05
Tab. 1.1 – Gap et parame`tre de maille de quelques semiconducteurs [17].
recouvrement des orbitales atomiques. Ainsi, si la taille des atomes augmente (en
descendant dans les colonnes de la classification pe´riodique), ou si l’ionicite´ des
liaisons diminue, le recouvrement inter-orbitale sera favorise´, et le gap sera alors
plus petit (voir Tab.1.1).
Dans cette the`se nous allons conside´rer uniquement InAs et GaAs. Leurs
gaps sont suffisamment faibles pour que les transitions optiques correspondantes
soient dans le visible ou le proche infrarouge. Ce sont des mate´riaux a` gap direct.
Cette proprie´te´ est tre`s inte´ressante car la transition des e´lectrons de la bande de
conduction vers la bande de valence est radiative, contrairement au cas de Si ou
de Ge qui sont a` gap indirect (voir Tab. 1.1). Enfin la maˆıtrise de leur croissance
en fait d’excellents composants pour la re´alisation de dispositifs optoe´lectroniques
[43].
Structure de bandes
Dans la partie pre´ce´dente nous avons justifie´ qualitativement la structure de
bandes des semiconducteurs a` l’aide d’une approche LCAO (Linear Combination
of Atomic Orbitals). Nous allons a` pre´sent de´tailler le calcul de ces bandes par
la me´thode ~k.~p. L’e´tude optique de ces mate´riaux a` gap direct, qui se fait au
voisinage du gap, ne´cessite de connaˆıtre la structure de bande autour de Γ.
L’hamiltonien total de´crivant un solide s’e´crit [18] :
H =
∑
i
p2i
2mi
+
∑
j
P 2j
2Mj
+
1
2
∑
j,j′
ZjZj′e
2
|Rj′ −Rj|+
1
2
∑
i,i′
e2
|ri − rj| −
∑
i,j
Zje
2
|ri −Rj| (1.1)
ou` ri et pi et Rj et Pj sont respectivement les positions et les quantite´s de mouve-
ment de l’e´lectron i et du noyau j. Zj est la charge du noyau j. Les deux premiers
termes correspondent a` l’e´nergie cine´tique des e´lectrons (i) et des noyaux (j). Les
trois derniers sont les termes d’interaction coulombienne noyau-noyau, e´lectron-
e´lectron et noyau-e´lectron.
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Cet hamiltonien tient compte de tous les degre´s de liberte´ du syste`me, c’est a`
dire de l’ensemble des e´lectrons et des noyaux. La re´solution exacte de l’e´quation
de Schro¨dinger associe´e s’ave`re difficile sans approximation. Le traitement clas-
sique consiste a` se placer dans l’approximation de Born-Oppenheimer : les e´lectrons
re´agissent de manie`re instantane´e aux mouvements des noyaux (pour plus de
de´tails voir [18] ou [44]). Ainsi en premie`re approximation nous pouvons conside´rer
que les e´lectrons voient un re´seau cristallin immobile. L’hamiltonien de´crivant le
mouvement des e´lectrons devient :
He(ri, Rj0) =
∑
i
p2i
2mi
+
1
2
∑
i,i′
e2
|ri − rj| −
∑
i,j0
Zje
2
|ri −Rj0| (1.2)
ou` Rj0 est la position du noyau j a` l’e´quilibre.
En fait cette approximation adiabatique n’est pas suffisante pour pouvoir ob-
tenir les e´tats e´lectroniques, le nombre d’e´lectrons e´tant trop grand (typiquement
N ≃ 1023). L’approximation de Hartree-Fock consiste a` conside´rer un e´lectron
unique, place´ dans un nuage e´lectronique moyen qu’il n’influence pas. Ce nuage
est duˆ a` l’ensemble de tous les autres e´lectrons et induit un potentiel re´pulsif
moyen, dit de champ moyen. L’e´lectron est alors soumis a` un potentiel V (~r) qui
contient le potentiel attractif de l’arrangement cristallin et le potentiel re´pulsif
de champ moyen engendre´ par les autres e´lectrons.
Dans ce cas, les fonctions d’onde Φ des e´tats a` un e´lectron ve´rifient l’e´quation
de Schro¨dinger re´duite : (
~p2
2m
+ V (~r)
)
Φ (~r) = EΦ (~r) (1.3)
Cette e´quation a` un seul e´lectron peut eˆtre encore simplifie´e en conside´rant les
syme´tries du cristal. En effet le potentiel V (~r) est pe´riodique et posse`de les
syme´tries du re´seau cristallin. D’apre`s le the´ore`me de Bloch, toute fonction propre
de l’hamiltonien 1.3, peut alors eˆtre de´crite a` partir de la base des fonctions de
Bloch φj,~k(~r). Ces fonctions sont les fonctions propres des ope´rateurs translations
qui laissent le cristal inchange´. Elles s’e´crivent :
φj,~k(~r) =
1√
V
exp(i~k.~r)uj,~k(~r) (1.4)
ou` j est l’indice de bande, ~k le vecteur d’onde.
La fonction φj,~k(~r) est constitue´e de deux parties :
– La partie atomique uj,~k(~r) qui a la meˆme pe´riodicite´ que le cristal,
– La partie onde plane exp(i~k.~r) qui traduit l’invariance par translation dans
le cristal.
Plusieurs me´thodes existent pour de´terminer la structure de chaque bande, c’est
a` dire l’e´volution de l’e´nergie Ej(~k). Pour les e´lectrons de coeur, la me´thode
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des liaisons fortes, de´rivant de la me´thode LCAO, est la plus approprie´e car elle
conside`re des e´lectrons tre`s lie´s aux noyaux. Mais pour les e´lectrons de valence,
cette approximation de localisation des e´lectrons n’est plus valable [44].
Une premie`re me´thode de calcul utilise l’approximation des e´lectrons presque
libres. Elle permet de prendre comme fonction propre des combinaisons line´aires
d’ondes planes. Mais cette me´thode n’est pas assez re´aliste pour de´crire le compor-
tement des e´lectrons de valence au niveau des noyaux [44]. D’autres me´thodes plus
e´labore´es permettent d’obtenir les structures de bandes, par exemple la me´thode
du pseudopotentiel ou des ondes planes orthogonales [18]. Ces me´thodes restent
tre`s lourdes alors que nous de´sirons seulement connaˆıtre la structure de bande au
voisinage du point Γ. Dans ces conditions la me´thode ~k.~p de´veloppe´e par Kane
constitue l’approche la plus adapte´e [45].
Me´thode ~k.~p
L’e´galite´ 1.3 permet d’obtenir l’e´quation que ve´rifie la partie atomique uj,~k(~r) :(
~p2
2m
+ ~
~k~p
m
+
~
2~k2
2m
+ V (~r)
)
uj,~k(~r) = Ej,~kuj,~k(~r) (1.5)
Si on se place en centre de zone Γ (~k = 0), l’e´quation 1.5 :(
~p2
2m
+ V (~r)
)
uj,~0(~r) = Ej,~0uj,~0(~r) (1.6)
La re´solution de l’e´quation 1.6 permet de de´terminer uj,~0(~r) et l’e´nergie Ej,~0. Au
voisinage de Γ, les termes en ~k de l’e´quation 1.5 peuvent eˆtre traite´s comme des
perturbations. La the´orie des perturbations donne alors la structure de bande.
On obtient par exemple pour des e´tats non de´ge´ne´re´s :
Ej,~k = Ej,~0 +
~
2~k2
2m
+
~
2
m2
∑
j 6=j′
∣∣∣〈uj,~0(~r) ∣∣∣~k.~p∣∣∣uj′,~0(~r)〉∣∣∣2
Ej~0 − Ej′~0
(1.7)
et
uj,~k(~r) = uj,~0(~r) +
~
m
∑
j 6=j′
〈
uj,~0(~r)
∣∣∣~k.~p∣∣∣uj′,~0(~r)〉
Ej~0 − Ej′~0
uj′,~0(~r) (1.8)
Cette me´thode, d’autant plus adapte´e que l’on reste au voisinage du centre de
zone, permet d’introduire le concept de masse effective.
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Approximation de la masse effective
L’approximation de la masse effective assimile la bande au voisinage de Γ a`
une parabole. Par de´finition, la masse effective m∗αβ est de´finie par l’expression :
1
m∗αβ
=
1
~2
∂Ej,~k
∂kα∂kβ (~k=~0)
(1.9)
ou` α et β sont deux directions inde´pendantes. m∗αβ est donc un tenseur. Les
masses effectives m∗xx, m
∗
yy et m
∗
zz peuvent eˆtre diffe´rentes et de´pendent de la
bande conside´re´e. Dans la suite de ce manuscrit nous nous placerons dans l’ap-
proximation la plus simple, en conside´rant des bandes isotropes est en confon-
dantles masses effectives de InAs et GaAs. Les valeurs des masses effectives de
la bande de valence et de la bande de conduction sont indique´es dans le tableau
1.2, m e´tant la masse de l’e´lectron dans le vide.
particule fictive masse effective
Bande de conduction Γ6 0.067m
Bande de valence Γ8 −0.34m
Tab. 1.2 – Masse effective selon (Oz) de l’e´lectron dans la bande de conduction
et de la bande de valence pour le GaAs.
Une nouvelle particule fictive : le trou
L’excitation lumineuse porte un e´lectron de la bande de valence vers la bande
de conduction. Ainsi la bande de valence ne contient plus que 2N − 1 e´lectrons
et la bande de conduction un e´lectron. Deux repre´sentations existent, la premie`re
conside`re les 2N − 1 de la bande de valence. Cette description est tre`s lourde
car l’e´tat de la bande de valence est de´crit avec 2N − 1 entite´s. Une deuxie`me
repre´sentation consiste a` s’inte´resser uniquement au de´faut d’e´lectron de la bande
de valence, c’est le trou de la bande de valence. Les grandeurs caracte´risant ce trou
sont toutes de signes oppose´s a` celles de l’e´lectron manquant. Ainsi par exemple
sa masse effective vaut 0.34m pour GaAs et son e´nergie est d’autant plus faible
que le niveau e´lectronique est e´leve´ en e´nergie.
Excitons dans les semiconducteurs
Les e´lectrons et les trous sont de charges oppose´es et s’attirent en formant des
paires e´lectron-trou de type hydroge´no¨ıde. Cette paire, corre´le´e par l’interaction
coulombienne, est appele´e exciton. Dans les semiconducteurs, les masses effectives
des trous et des e´lectrons sont beaucoup plus petites que les masses mises en jeu
dans le mode`le de l’atome de Bohr (voir Tab.1.2). Les rayons de Bohr associe´s au
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mouvement de l’e´lectron autour du trou sont beaucoup plus grands (16A˚ pour le
GaAs) que le pas du re´seau cristallin (quelques nanome`tres). Ce sont des excitons
de Mott-Wannier [46].
1.1.2 Effet du confinement sur la structure de bandes
Dans l’approximation de la masse effective, nous pouvons calculer la lon-
gueur de De Broglie associe´e a` l’e´lectron de conduction, de masse effective m∗e et
d’e´nergie thermique kT :
λB =
2π~√
2∗m∗ekT
(1.10)
Pour un e´lectron de conduction dans le GaAs a` 10K, nous trouvons une longueur
de De Broglie e´gale a` 50 nm. Si on restreint le mouvement de l’e´lectron sur des
distances infe´rieures ou e´gales a` cette longueur λB suivant une ou deux direc-
tions, l’e´nergie des niveaux e´lectroniques est quantifie´e suivant ces directions de
confinement. Elle peut alors s’e´crire :
E = En +
~
2k2
2me
(1.11)
ou`En est l’e´nergie quantifie´e associe´e au confinement. Le second terme est l’e´nergie
due au mouvement libre de l’e´lectron dans les directions sans confinement, ~k est
le vecteur d’onde associe´. Les diffe´rentes classes de confinement sont repre´sente´es
sur la figure 1.2 avec les densite´s d’e´tats e´lectroniques associe´es. Si le confine-
ment se fait selon une unique direction, ces structures sont appele´es puits quan-
tiques (syste`me 2D), la densite´ des niveaux d’e´nergie est en ”marche d’escalier”
(voir figure (b)). Si l’e´lectron est libre selon une direction (syste`me 1D), on a
un fil quantique avec une densite´ d’e´tat en 1/
√
E − En (voir figure (c)). Enfin
si l’e´lectron est confine´ selon toutes les directions (syste`me 0D) il s’agit d’une
boˆıte quantique (voir figure (d)). Dans ce dernier cas, l’e´nergie est comple`tement
discre´tise´e. Les e´tats e´lectroniques dans cette boˆıte sont analogues aux orbitales
atomiques de´crivant le nuage e´lectronique des atomes.
Ainsi, les boˆıtes quantiques sont souvent assimile´es a` des atomes artificiels.
Cette premie`re description de la boˆıte quantique nous permet d’imaginer le po-
tentiel de cette structure posse´dant les proprie´te´s d’un atome mais inte´grable
dans des syste`mes optoe´lectroniques. Nous pre´sentons brie`vement dans la section
suivante quelques applications.
1.1.3 Applications des boˆıtes quantiques
Les premie`res applications ont consiste´ a` inse´rer les boˆıtes quantiques dans
les diodes lasers en vue d’ame´liorer les structures a` puits quantiques [20]. Le ca-
racte`re discret des niveaux d’e´nergie permet d’envisager un gain supe´rieur a` celui
obtenu dans une structure a` puits et donc d’abaisser le seuil du fonctionnement du
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Fig. 1.2 – Evolution de la densite´ d’e´tat avec le niveau de confinement quantique.
fig (a) Aucun confinement, fig (b), confinement selon une direction (syste`me 2D),
fig (c) confinement selon deux directions (syste`me 1D) et fig (d) confinement selon
les trois directions (syste`me 0D).
laser. Comme les niveaux des boˆıtes quantiques sont discrets, les recombinaisons
non radiatives sont limite´es [21]. Ainsi les e´chantillons de boˆıtes a` haute densite´
peuvent eˆtre inte´gre´s dans des diodes en vue d’applications lasers.
Des utilisations plus re´centes exploitent l’analogie atome-boˆıte quantique dans
le but d’appliquer des concepts de´veloppe´s en physique atomique a` des syste`mes
susceptibles d’eˆtre inte´grables dans des dispositifs optoe´lectroniques. Ainsi en
plac¸ant des boˆıtes quantiques dans des cavite´s e´lectromagne´tiques qui peuvent
eˆtre des micropilliers [24], des cristaux photoniques [47] ou des microdisques [28],
on peut obtenir un re´gime de couplage faible ou fort entre une boˆıte quantique
et un mode de la cavite´ e´lectromagne´tique. Le re´gime de couplage faible peut se
manifester par l’effet Purcell, qui est la re´duction du temps de vie radiatif des
e´tats excite´s de la boˆıte par la pre´sence d’un mode de cavite´ re´sonant. Cet effet
a e´te´ observe´ pour la premie`re fois dans les micropilliers [24]. Le temps de vie
est re´duit d’un facteur 10 [24, 25].De cette manie`re, le groupe de Yamamoto a
par ailleurs re´ussi a` re´aliser une source de photons uniques indiscernables [48].
De telles sources sont tre`s inte´ressantes pour la cryptographie quantique [23].
Si la cavite´ a un facteur de qualite´ suffisamment e´leve´, la boˆıte quantique peut
eˆtre en re´gime de couplage fort avec le mode de cavite´. Ce couplage fort a e´te´
mis en e´vidence expe´rimentalement avec des micropilliers [26], dans les cristaux
photoniques [27] et dans les microdisques [28]. Les e´tats propres du syste`me boˆıte
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quantique-mode de cavite´ ne sont plus factorisables et sont alors des entite´s mixtes
photons-excitons.
Dans la section suivante, sera expose´ le mode de synthe`se de ces objets en
s’interessant plus particulie`rement au boˆıte quantique d’InAs/GaAs.
1.2 Synthe`se des boˆıtes quantiques
1.2.1 Re´aliser un confinement tridimensionnel
Si on cre´e un iloˆt de semiconducteur A a` faible gap (InAs par exemple) dans
une matrice de semiconducteur B a` fort gap (GaAs par exemple), le semiconduc-
teur A est un pie`ge pour les e´lectrons de la bande de conduction et les trous de
la bande de valence (voir Fig. 1.3) pour ce syste`me de type I. Si les dimensions
de cette inclusion sont de l’ordre de quelques dizaines de nm, on aura re´alise´ une
boˆıte quantique pre´sentant des niveaux discrets pour les e´tats e´lectroniques et les
e´tats de trous.
Fig. 1.3 – Principe de pie`geage
La croissance de puits quantique (2D) est controˆle´e depuis les anne´es 70.
Mais jusque vers le milieu des anne´es 1980, cette maˆıtrise n’e´tait pas suffisante
pour re´aliser des structures tridimensionnelles de taille nanome´trique. Une des
premie`res ide´es pour re´aliser le confinement tridimensionnel a e´te´ d’appliquer a`
des puits quantiques un champ magne´tique perpendiculaire au puits. Sakaki et
Arakawa ont ainsi montre´ que les e´lectrons pre´cessent autour du champ magne´t˜ique
et sont confine´s dans le plan (x,y) [49]. Ces expe´riences ne´cessitent un fort champ
magne´tique (30 Tesla) dont on voudrait s’abstenir. La fabrication de boˆıtes quan-
tiques s’est de´veloppe´e dans les anne´es 80 [19]. Il existe plusieurs sortes de boˆıtes
quantiques mais deux cate´gories principales se de´gagent : les nanocristaux qui
sont des boˆıtes quantiques collo¨ıdales synthe´tise´es par voie chimique et les boˆıtes
quantiques e´pitaxie´es.
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Les nanocristaux actuels sont souvent des syste`mes coeur-coquille (CdTe dans
ZnS par exemple) ou` les charges libres sont confine´es dans le coeur selon un
sche´ma identique a` la figure 1.3. La synthe`se chimique permet de controˆler la
taille du nanocristal, elle peut varier entre 1 et 10 nm avec une dispersion de 5
% [50]. Monte´s dans des structures hybrides organiques, les nanocristaux consti-
tuent la base de milieux actifs pour des LED et des lasers [51]. Le fait que la taille
des nanocristaux soit controˆlable garantit la possibilite´ de choisir la fre´quence
d’e´mission de ces dispositifs. Ces nanocristaux sont aise´ment greffables a` des
mole´cules d’inte´reˆt biologique. En e´tudiant la photoluminescence de ce nanocris-
tal, il est possible de suivre le mouvement des mole´cules. Mais les nanocristaux
pre´sentent le phe´nome`ne de scintillement [52] : l’e´mission de ces objets peut eˆtre
comple`tement bloque´e par des phe´nome`nes que l’on ne maˆıtrise pas encore, pro-
bablement par la pre´sence de de´fauts qui constituent des pie`ges pour les charges
libres [53]. Nous travaillons sur l’autre cate´gorie de boˆıtes : les boˆıtes quantiques
e´pitaxie´es. Dans la section suivante nous allons de´crire leur synthe`se.
1.2.2 Croissance auto-organise´e de Stransky-Krastanov
Stransky et Krastanov ont pre´dit l’existence d’un mode de croissance dans
lequel des structures de tailles nanome´triques apparaissent spontane´ment [54].
En effet si on fait croˆıtre atome par atome un cristal A sur un autre cristal B,
et si les parame`tres de mailles de ces deux cristaux sont le´ge`rement diffe´rents,
l’arrangement cristallin de la couche de´pose´e va s’adapter a` l’arrangement cris-
tallin du substrat tant que l’e´paisseur de la couche est faible. Mais pour une
e´paisseur moyenne de´pose´e supe´rieure a` une valeur critique (1.7 monocouche
pour InAs/GaAs), les contraintes e´lastiques accumule´es sont trop importantes
et l’arrangement cristallin du mate´riau A se re´organise spontane´ment. Des iloˆts
de ce meˆme mate´riau se forment a` partir de la couche de mouillage de meˆme
composition (voir Fig. 1.4)[19].
Expe´rimentalement, on re´alise ces e´chantillons par e´pitaxie par jet mole´culaire
(Molecular Beam Epitaxy) ou par de´position chimique organo-me´tallique en phase
vapeur (Metal Organic Chemical Vapor Deposition MOCVD) [18]. Les premiers
re´sultats prouvant l’existence de ce mode de croissance auto-organise´e ont e´te´ ob-
tenus au CNET en 1985 [55]. Pour pouvoir re´aliser de tels objets, il faut ne´anmoins
posse´der une excellente maˆıtrise du de´pot de couches minces a` la monocouche ato-
mique pre`s. Si les couches deviennent trop e´paisses, les iloˆts ne se forment pas
et des dislocations apparaissent dans le mate´riau massif. Une fois la couche de
mate´riau A re´organise´e en iloˆts, une nouvelle couche de mate´riau B est de´pose´e
en vue d’achever le confinement vertical.
Ces iloˆts ont typiquement une hauteur caracte´ristique de 5 nm et un diame`tre
de quelques dizaines de nm. Le mode de croissance de Stransky-Kratsanov est
ale´atoire (voir Fig.1.5). La dispersion en taille de ces boˆıtes est de l’ordre de 10
%. Le point de nucle´ation de ces iloˆts n’est pas non plus controˆle´. Cependant, la
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Fig. 1.4 – Les diffe´rentes e´tapes pour le mode de croissance de Stransky-
Krastanov.
densite´ de boˆıtes peut varier entre 108 et 1011 boˆıtes par cm2. Elle est d’autant
plus e´leve´e que la couche de mouillage est e´paisse.
La dispersion en position n’est pas de´terminante si on veut utiliser les boˆıtes
quantiques pour des application laser [56] mais le controˆle de la taille est pri-
mordial pour garantir sa monochromaticite´. Par contre, le controˆle en taille et en
position devient essentiel si on veut utiliser ces objets uniques inte´gre´s dans des
syste`mes optoe´lectroniques. Plusieurs e´quipes ont travaille´ sur cette croissance
Fig. 1.5 – Image AFM d’un plan de boˆıte d’InAs.
controˆle´e. Deux voies principales semblent se de´gager. La premie`re consiste a`
re´aliser la croissance par MOCVD sur un substrat grave´ selon un motif de pyra-
mide te´trae´drique inverse´e [57, 58] ou normale [59]. Une autre me´thode utilise le
fait que les boˆıtes quantiques vont pre´fe´rentiellement croˆıtre au niveau de de´fauts
que l’on peut cre´er par un flux focalise´ d’ions Ga+ (Focused Ion-Beam FIB) [60]
.
1.2.3 Etats e´lectroniques du syte`me
Etats e´lectroniques des boˆıtes quantiques
Comme nous l’avons pre´sente´ dans le paragraphe 1.1.1, les mate´riaux semi-
conducteurs III-V ont une structure de bande sche´matise´e dans la partie gauche
de la figure 1.1. Du fait des contraintes biaxiales existant dans la couche d’InAs,
il y a une leve´e de de´ge´ne´rescence entre la bande de trous lourds et la bande
de trous le´gers en ~k = ~0 [61]. Ainsi la bande de trous le´gers est renvoye´e vers
les basses e´nergies et seuls les trous lourds seront a` conside´rer pour de´crire la
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Fig. 1.6 – Effet de la contrainte sur la structure de bande des semiconducteurs
III-V : a` gauche dans les mate´riaux massifs non contraint, a` droite en prenant en
compte les contraintes.
structure e´lectronique de la boˆıte quantique. Une description pre´cise des boˆıtes
quantiques est difficile car leur ge´ome´trie est mal connue et de´pend des conditions
de croissance [62]. Commune´ment, on conside`re que ces boˆıtes quantiques ont une
forme de lentille [63]. Il est important de remarquer qu’au cours de la croissance,
il y a migration du GaAs dans la boˆıte quantique d’InAs, ce qui the´oriquement
doit changer le gap au sein de la boˆıte.
Cependant, un mode`le simple nous permet de de´crire les niveaux discrets de
la boˆıte. Il consiste a` conside´rer une boˆıte d’InAs pur place´e dans une matrice de
GaAs. Cette boˆıte a la forme d’un coˆne tronque´ a` base cylindrique. L’ellipticite´
n’est pas prise en compte. Dans cette approximation le potentiel de confinement
posse`de une syme´trie cylindrique V (ρ). La projection du moment cine´tique le
long de l’axe (Oz), axe de croissance de l’e´chantillon, est alors un bon nombre
quantique et permet d’indicer les e´tats confine´s.
Fig. 1.7 – Repre´sentation sche´matique d’une boˆıte.
Il existe diffe´rentes me´thodes pour calculer les niveaux d’e´nergie des nanostruc-
tures semiconductrices. Nous pre´sentons la me´thode de la fonction enveloppe [42]
qui utilise le formalisme de masse effective a` une bande. Dans ce formalisme
les fonctions d’onde des porteurs s’e´crivent en terme de fonctions de Bloch (voir
eq.1.4) par analogie avec le semiconducteur massif. Dans cette description, la par-
tie onde plane en exp(i~k.~r), traduisant l’invariance par translation, devient une
fonction ψj lentement variable a` l’e´chelle de l’arrangement cristallin, qui refle`te
la rupture de l’invariance par translation induite par le confinement quantique.
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Dans une approximation ou` les e´tats de boˆıte sont de´crits a` partir d’une seule
bande, la fonction d’onde e´lectronique associe´e a` la bande j peut s’e´crire :
φj,~k = uj,~kψj (1.12)
Comme nous conside´rons le voisinage du point Γ, la fonction atomique de la
bande j devient :
uj,~k ≈ uj,~0 (1.13)
donc :
φj,~k = uj,~0ψj (1.14)
Si on conside`re une unique bande pour les e´lectrons de conduction ou les trous,
les e´tats confine´s de´crits par φ (~r) ve´rifient l’e´quation de Schro¨dinger :(
~p2
2m
+ V (~r)
)
φ (~r) = Eφ(~r) (1.15)
V (~r) est le potentiel moyen vu par l’e´lectron contenant les variations rapides et
lentes a` l’e´chelle du re´seau. Dans ce cas, la partie enveloppe de la fonction d’onde
e´lectronique ve´rifie l’e´quation de Schro¨dinger re´duite :(
~p2
2m∗
+ Vl(~r)
)
ψj = Eψj (1.16)
ou` m∗ est la masse effective du porteur conside´re´ (trou ou e´lectron), ~p la quan-
tite´ de mouvement, Vl est la partie du potentiel lentement variable traduisant
le confinement dans la boˆıte. On peut remarquer que dans le cas ou` ce poten-
tiel est nul, ψ est re´duit a` une onde plane exp(i~k.~r). On retrouve alors un e´tat
de Bloch. Les e´tats enveloppes, solutions de l’e´quation 1.16, sont invariants par
Fig. 1.8 – Structure de bande pour une boˆıte quantique.
syme´trie cylindrique d’axe Oz (syme´trie du potentiel V (~r)). La projection de leur
moment cine´tique total selon l’axe (Oz) est donc quantifie´e. Cette projection est
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caracte´ristique de chaque e´tat enveloppe. En suivant l’analogie boˆıte quantique-
atome, les e´tats enveloppes associe´s sont de´signe´s par S, P et D qui correspondent
respectivement a` |Lz|=0,1 et 2.
L’e´nergie de confinement d’un niveau discret est mesure´e a` partir du bas de
la bande de conduction pour les e´lectrons et a` partir du maximum de la bande
de valence pour les trous. Les e´tats confine´s et les e´nergies de confinement des
porteurs dans la boˆıte sont de´termine´s en re´solvant l’e´quation 1.16. En conside´rant
les discontinuite´s de bandes de conduction de 697meV et de bandes de valence de
288 meV , Marzin et Bastard ont calcule´ les e´nergies de confinement des e´lectrons
et des trous pour une boˆıte de 20 nm de diame`tre et de 1.5 nm de hauteur [61].
Les re´sultats sont pre´sente´s dans le tableau 1.3 pour les trois premiers e´tats S, P
et D.
e´tats e´lectron (meV) trou (meV)
S 420 133
P 472 165
D 571 219
Tab. 1.3 – Energie de confinement des e´lectrons et des trous pour les 3 premiers
e´tats confine´s pour un diame`tre de 20 nm et une hauteur de boˆıte de 1.5 nm.
Les e´tats de la couche de mouillage
Les boˆıtes reposent sur une couche de mouillage d’InAs avec une e´paisseur
d’environ 1 nm, comme nous l’avons pre´sente´ en 1.4. Cette couche est un puits
quantique. Des porteurs libres peuvent eˆtre confine´s dans ce puits a` des e´nergies
supe´rieures a` celles de la boˆıte et les e´tats e´lectroniques correspondant, dont
l’e´nergie des e´tats e´lectroniques est de´crite par l’expression 1.11, ont une partie
enveloppe de la forme :
ψn,j(~r) = exp
(
i~k‖.~r‖
)
Θn,j (z) (1.17)
Il s’agit du produit d’un e´tat de´localise´ dans le plan (Oxy), exp i~k‖.~r, et d’un e´tat
localise´ selon l’axe (Oz), Θn,j, avec j l’indice la bande e´tudie´e, et n l’indice de
l’e´tat lie´ selon (Oz). Ainsi, pour chaque bande conside´re´e, nous avons une se´rie
de niveaux correspondant aux e´nergies de confinement Ej,n selon (Oz). A ces
niveaux sont associe´s des continuums bidimensionnels dus au mouvement libre
des porteurs dans le plan des couches.
En prenant le meˆme offset de bande que pour le calcul des e´tats de boˆıte (697
meV pour les e´lectrons et -288 meV pour les trous), les e´nergies de confinement
des premiers e´tats lie´s du puits quantique pour diffe´rentes e´paisseurs de la couche
de mouillage sont pre´sente´es dans le tableau 1.4 [61]. En effet, au cours du pro-
cessus de croissance, la couche de mouillage ne croit pas de manie`re homoge`ne, il
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e´paisseur de la WL (en monocouche) 1 1,7 2
ETrou (meV ) 235 180 160
EElectron (meV ) 625 535 495
Tab. 1.4 – Energie de confinement du premier e´tat lie´ de la couche de mouillage
pour les trous et les e´lectrons pour diffe´rentes e´paisseurs du puits [64].
apparaˆıt des terrasses de dimensions moyennes (1200×300 nm) avec un nombre
de monocouches atomiques variables [65]. Ces de´fauts peuvent eˆtre vus comme des
boˆıtes quantiques tre`s aplaties. Ils ont des e´nergies de confinement variant entre
celle d’une monocouche et celle de plusieurs monocouches. Catellani montre que
cette dispersion de la hauteur de la couche de mouillage cause´e par la pre´sence
de terrasse ge´ne`re une queue basse e´nergie dans la densite´ d’e´tat de la couche de
mouillage [66]. Pour des e´nergies plus grandes, on retrouve les e´tats e´lectroniques
du substrat GaAs.
Fig. 1.9 – Structure de la densite´ d’e´tats e´lectroniques du syste`me boˆıte quan-
tique et de son environnement. Les niveaux discrets de la boˆıte quantique (BQ)
apparaisssent ainsi que le continuum bidimensionnel de la couche de mouillage
(WL) et le continuum tridimensionnel du GaAs Massif.
Nous pouvons alors re´sumer ces conside´rations sur la figure 1.9 qui pre´sente
la densite´ des e´tats de la boˆıte, des e´tats de la couche de mouillage d’InAs (WL)
et des e´tats du substrat massif de GaAs pour les e´lectrons de conduction. La
structure de la densite´ d’e´tats de trous pour la bande de valence est similaire.
1.2.4 Energie des e´tats de paire e´lectron-trou
Jusqu’a` pre´sent nous avons uniquement conside´re´ des e´tats a` un corps :
e´lectron de la bande de conduction ou trou de la bande de valence. La repre´sentation
16 CHAPITRE 1. LES BOIˆTES QUANTIQUES INAS/GAAS
adapte´e a` la description des excitations d’une boˆıte quantique neutre est une
repre´sentation a` deux corps des e´tats de paire e´lectron-trou confine´s dans la boˆıte.
Excitons ou paire e´lectron-trou
Dans les boˆıtes quantiques, la premier excitation est l’e´tat ou` un trou est
dans l’e´tat Sh de la bande de valence et un e´lectron de conduction dans l’e´tat Se.
Pour cet e´tat de paire e´lectron-trou, l’e´nergie de liaison due a` l’interaction cou-
lombienne (quelques meV ) est petite devant l’e´nergie de confinement (quelques
centaines de meV ).
Econf ≫ Ecoul (1.18)
Le terme coulombien peut eˆtre traite´ comme une perturbation et il produit juste
un de´calage des transitions. En d’autres termes, dans une boˆıte quantique, c’est le
confinement qui fait la corre´lation e-h et non l’interaction coulombienne comme
c’est le cas pour l’exciton dans un mate´riau massif (voir section 1.1.1). Nous
parlerons donc en ge´ne´ral de paire e´lectron-trou plutoˆt que d’exciton.
Continuum des e´tats mixtes
Sur la figure 1.9, nous avons repre´sente´ la densite´ d’e´tats e´lectroniques de
conduction de la boˆıte quantique dans son environnement. La densite´ des e´tats
de valence est analogue. Si on s’inte´resse au spectre d’absorption de ce syste`me,
diffe´rentes sortes de transitions optiques peuvent exister.
– Si on cherche les transitions de plus basses e´nergie, ce sont des transitions
entre les e´tats lie´s de valence et les e´tats lie´s de conduction de la boˆıte
quantique. La paire e´lectron-trou cre´e´e est alors comple`tement localise´e
dans la boˆıte quantique, c’est par exemple un e´tat SeSh.
– Pour des e´nergies plus e´leve´es, il peut y avoir transition d’un e´tat e´lectronique
de valence de la boˆıte vers un e´tat de conduction de la couche de mouillage,
c’est a` dire vers un e´tat de´localise´e. La transition comple´mentaire existe
aussi, c’est celle qui couple des e´tats de´localise´s de valence de la couche de
mouillage vers des e´tats lie´s de conduction de la boˆıte quantique. La paire
e´lectron-trou cre´e´e est donc un e´tat mixte ou` une entite´ est localise´e et
l’autre de´localise´e, c’est par exemple un e´tat WLeSh ou un e´tat SeWLh .
– Enfin les transitions faisant intervenir des photons de plus hautes e´nergies
correspondent a` des transitions entre e´tats de´localise´s de valence de la
couche de mouillage et e´tats de´localise´s de conduction de la couche de
mouillage. La paire e´lectron-trou cre´e´e est totalement de´localise´e. Ce sont
des e´tats WLeWLh.
Vasanelli et al ont calcule´ ce spectre d’absorption, il est repre´sente´ sur la
figure 1.10 (trait plein). Sur cette figure apparaˆıt e´galement l’absorption de la
couche de mouillage qui correspond au dernier type de transition cre´ant des paires
e´lectrons trous de type WLeWLh. Nous voyons e´galement les transitions entre
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e´tats lie´s de la boˆıte. Ce sont les pics e´troits : on distingue la transition entre
niveaux S note´e SeSh ou celle entre niveaux P note´e PePh, le nom utilise´ est
celui de la paire e´lectron-trou cre´e´e. Enfin nous pouvons constater que le syste`me
absorbe de manie`re continue entre la raie PePh et la couche de mouillage. Ce fond
d’absorption est la signature de transitions entre e´tats lie´s de la boˆıte et e´tats
de´localise´s du puit (ou le contraire) qui cre´e´e des e´tats mixtes lie´-de´localise´.
Il semble alors que d’apre`s la figure 1.10 ce continuum des e´tats mixtes puisse
coexister aux meˆmes e´nergies que les e´tats de paires e´lectron-trou totalement
localise´e de la boˆıte quantique sauf pour l’e´tat de paire SeSh qui reste isole´.
Fig. 1.10 – Calcul du spectre d’absorption d’une boˆıte quantique unique. Le trait
en pointille´ est l’absorption de la couche de mouillage seule en repre´sentation paire
e´lectron-trou [1].
Mode`le du syste`me a` deux niveaux
La pre´sence d’e´tats mixtes re´sonant avec les e´tats PePh permet a` Toda et Kam-
merer d’expliquer comment se peuplent les niveaux excite´s de la boˆıte [67, 32]. Du
fait de cette re´sonance, les e´tats PePh de la boˆıte sont peuple´s tre`s rapidement,
mais il n’en est pas de meˆme pour les e´tats SeSh. Dans l’analogie boˆıte quan-
tique/atome unique, seule la premie`re excitation est un e´tat faiblement perturbe´
par la matrice solide de la boˆıte quantique (voir Fig.1.10). Le mode`le de l’atome
artificiel se re´duit donc a` un syste`me a` deux niveaux ou` le niveau fondamental
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|g〉 est le vide d’excitation de la boˆıte et le niveau excite´ |e〉 est l’e´tat de paire
SeSh. Ce dernier est le seul e´tat prote´ge´, au sens ou` il n’est pas re´sonant avec
un continuum e´lectronique. les niveaux associe´s ne sont pas re´sonants avec des
continuums. Ainsi ce syste`me a` deux niveaux est capable de stocker de l’infor-
mation, ou d’eˆtre en couplage fort avec des champs e´lectromagne´tiques. Dans la
section suivante, nous de´taillons comment l’environnement de la boˆıte influence
ces e´tats.
1.3 La boˆıte quantique dans son environnement
Apre`s avoir de´taille´ la structure e´nerge´tique des e´tats de paire de la boˆıte
quantique, nous souhaitons de´terminer les interactions susceptibles de de´grader
la cohe´rence de ces e´tats. Dans un premier temps, nous rappelons comment les
e´tats de paires de la boˆıte quantique se couplent avec le champ e´lectromagne´tique,
puis comment ces e´tats interagissent avec l’environnement solide.
1.3.1 Interaction avec un champ e´lectromagne´tique
Dans ce paragraphe, nous nous inte´ressons a` la probabilite´ qu’un e´lectron
initialement dans un e´tat |φi〉 passe dans un e´tat |φf〉 en absorbant un photon.
Dans l’approximation dipolaire e´lectrique, l’hamiltonien de´crivant ce couplage
s’e´crit :
H = − ~D. ~E (1.19)
ou` ~D = −e~r est l’ope´rateur dipoˆle avec ~r, l’ope´rateur position de l’e´lectron.
D’apre`s la re`gle d’or de Fermi, la probabilite´ de transition entre l’e´tat |φi〉 et
l’e´tat |φf〉 est telle que :
Pif ∝ |〈φi |H|φf〉|2 δ(ǫf − ǫi − ~ω) (1.20)
ǫi et ǫf sont les e´nergies des e´tats initial et final.
Transitions optiques permises
Conside´rons a` pre´sent les re`gles de se´lection re´gissant les transitions optiques
permises. Les e´tats confine´s de la boˆıte peuvent eˆtre de´crits par le produit de
deux termes dans le formalisme de la fonction enveloppe sur une seule bande j :
la partie atomique uji(~r) et la partie enveloppe ψji,Li(~r) (voir 1.2.3) :
φi = uji(~r)ψji,Li(~r) et φf = ujf (~r)ψjf ,Lf (~r) (1.21)
ou` ji est la bande initiale, Li le moment cine´tique total initial, jf est la bande
finale, Lf le moment cine´tique total final. Si ~ǫ est la polarisation du champ
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e´lectrique, l’e´le´ment de matrice dipolaire peut s’exprimer en deux termes :
〈φi |H|φf〉 = −〈uji| e~ǫ.~r
∣∣ujf〉 ∫ ψ∗ji,Li(~r)ψjf ,Lf (~r)d3~r−δji,jf ∫ ψ∗ji,Li(~r)e~ǫ.~rψjf ,Lf (~r)d3~r
(1.22)
Le premier terme est le terme de transition interbande, quant au second, c’est le
terme de transition intrabande.
Transition intrabande
Dans ce terme, l’interaction dipolaire couple deux e´tats enveloppes et laisse in-
variante la fonction atomique. Ces transitions ont donc lieu au sein de la bande
de conduction ou au sein de la bande de valence avec ∆Lz = ±1. On passe par
exemple de l’e´tat |S〉 a` l’e´tat |P+〉 ou a` l’e´tat |P−〉. Au cours de nos expe´riences,
nous ne nous sommes pas inte´resse´s a` ces transitions (de faibles e´nergies) et nous
nous focalisons sur les transitions interbandes.
Transition interbande
L’interaction dipolaire couple dans ce terme deux bandes diffe´rentes : bande de
conduction et bande de valence. Dans l’expression 1.22, le terme de recouvrement
des parties enveloppes oblige ces dernie`res a` avoir la meˆme syme´trie par exemple
S ou P . On appellera donc la premie`re transition optique SeSh, la suivante PePh
et ainsi de suite. La partie atomique du premier terme de l’e´quation 1.22 donne
les re`gles de se´lection en polarisation pour les transitions interbandes :
∆Jz = ±1 (1.23)
En repre´sentation paire e´lectron-trou, cette transition correspond a` la recombi-
naison ou la cre´ation d’une paire e´lectron-trou. Le syste`me passe d’un e´tat de
paire au vide d’exciton |⊘〉 avec la meˆme re`gle de se´lection ∆Jz = ±1.
De´termination des e´tats brillants
En utilisant la me´thode ~k.~p a` l’ordre 0, la partie atomique du premier e´tat de
conduction Se de la boˆıte quantique sera uniquement construite a` partir de la
bande Γ6. Ses e´tats sont note´s par exemple :
|e ↑〉 ≡
∣∣∣∣c, 12 ,+12
〉
et |e ↓〉 ≡
∣∣∣∣c, 12 ,−12
〉
(1.24)
Le deuxie`me membre des e´galite´s de´crit le niveau e´lectronique, par exemple,∣∣c, 1
2
,+1
2
〉
de´signe un e´tat e´lectronique issu de la bande de conduction avec un
Jz e´gal a` -1/2. De la meˆme manie`re, la partie atomique du premier e´tat de trou
lourd Sh, note´ hh sera uniquement compose´e a` partir de la bande des trous lourds.
On les note :
|hh ⇓〉 =
∣∣∣∣v, 32 ,+32
〉
et |hh ⇑〉 =
∣∣∣∣v, 32 ,−32
〉
(1.25)
Comme pour la description des e´tats d’e´lectrons les seconds membres d’e´galite´
correspondent aux e´tats e´lectroniques associe´s. Ainsi l’e´tat |hh ⇓〉 est un e´tat de
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trou lourd de Jz e´gal -3/2, cet e´tat correspond a` l’absence d’e´lectron du niveau
e´lectronique issu de la bande de valence caracte´rise´ par un Jz +3/2. En partant
de ces quatres e´tats, deux pour les e´tats d’e´lectron et deux pour les e´tats de trou,
on obtient pour l’e´tat de paire SeSh, quatre e´tats de´ge´ne´re´s. La valeur du Jz pour
chaque e´tat est donne´e dans le tableau 1.5.
e´tat de paire Jz de la paire
|e ↑, hh ⇓〉 -1
|e ↑, hh ⇑〉 +2
|e ↓, hh ⇑〉 +1
|e ↓, hh ⇓〉 -2
Tab. 1.5 – Les diffe´rents e´tats correspondant a` SeSh avec la projection du moment
cine´tique total (repre´sentation trou).
Seul les e´tats de paire posse´dant un Jz e´gal a` ±1 pourront eˆtre couple´s a` la
lumie`re, les e´tats |e ↑, hh ⇑〉 et |e ↓, hh ⇓〉 sont des e´tats noirs car la valeur de la
projection de leur moment cine´tique total est trop grande (Jz = 2). Par contre
les e´tats |e ↑, hh ⇓〉 et |e ↓, hh ⇑〉 sont les e´tats brillants. Ces deux e´tats pourront
absorber ou e´mettre des photons σ+ ou σ−.
En re´alite´, la syme´trie cylindrique pour le potentiel de confinement est ra-
rement re´alise´e dans les boˆıtes e´pitaxie´es. Ces boˆıtes sont plutoˆt des ellipso¨ıdes
aplatis. Cette rupture de syme´trie fait que les e´tats brillants J = ±1 ne sont
alors plus des e´tats propres. Les nouveaux e´tats propres sont des combinaisons
line´aires |X〉 et |Y 〉 de ces e´tats. Non de´ge´ne´re´s, ils sont tous deux couple´s au
champ e´lectromagne´tique et donnent naissance a` la structure fine de l’exciton
dans les boˆıtes quantiques.
Nos travaux ne portant pas sur l’e´tude de la structure fine des e´tats de boˆıte,
nous n’aurons pas besoin d’une description plus de´taille´e des e´tats |X〉 et |Y 〉 et
nous nous contenterons de ce re´sultat.
La transition SeSh correspond a` la transition entre le vide d’excitation et l’e´tat
excite´ d’un syste`me a` deux niveaux (trois en tenant compte du spin). Ce syste`me
a` deux niveaux est couple´ avec la lumie`re mais e´galement avec la matrice solide.
Ce dernier couplage de´grade la cohe´rence de toute superposition d’e´tat de ce
syste`me. Nous allons de´crire les phe´nome`nes de de´cohe´rence affectant les boˆıtes
quantiques.
1.3.2 Phe´nome`ne de de´cohe´rence
Cette section porte sur les sources de de´cohe´rence des e´tats de la boˆıte quan-
tique. On s’inte´ressera particulie`rement au premier e´tat de paire excite´ SeSh note´
|e〉. L’e´tat fondamental, note´ |g〉, est le vide d’excitation. Le formalisme de la
matrice densite´ permet de quantifier l’interaction du syste`me a` deux niveaux
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couple´ avec son environnement en introduisant la notion de de´cohe´rence. Nous
de´taillerons alors l’effet de l’e´mission spontane´e sur la cohe´rence, puis celui de
l’environnement solide.
Formalisme de la matrice densite´
Conside´rons d’abord une boˆıte quantique isole´e de son environnement mate´riel,
constitue´e de deux niveaux |g〉 et |e〉, ou` seule l’interaction avec le champ e´lectromag˜ne´tique
couple ces deux niveaux et cre´e des superpositions de ces deux e´tats. L’e´volution
de ces deux e´tats est alors corre´le´e quantiquement. On de´finit la matrice densite´
de ce syste`me a` 2 niveaux :
ρ = |φ〉 〈φ| =
(
ρgg ρge
ρge ρee
)
(1.26)
Les e´lements diagonaux de cette matrice de´crivent les populations de l’e´tat fon-
damental |g〉 (ρgg) et de l’e´tat excite´ |e〉 (ρee). Les termes non diagonaux sont les
termes de cohe´rence traduisant la corre´lation quantique existant entre les deux
e´tats |g〉 et |e〉. L’e´volution de la matrice densite´ est donne´e par l’e´quation de
Liouville :
i~
dρ
dt
= [H, ρ] + i~
∂ρ
∂t
(1.27)
avec H = H0 − ~D. ~E, ~E est un champ e´lectrique monochromatique tel que ~E =
E0~ǫ cos(ωt). Il y a deux types de couplage de l’atome avec le champ e´lectromagne´t˜ique.
L’absorption/e´mission induite est de´crite par le terme ~D. ~E et l’e´mission spon-
tane´e est contenue phe´nome´nologiquement dans i~∂ρ
∂t
. Le premier terme de cou-
plage cre´e la corre´lation quantique existant entre les deux e´tats, le second contri-
bue a` la de´cohe´rence de la polarisation ainsi engendre´e. L’hamiltonien du syste`me
s’e´crit alors :
H =
(
0 0
0 ~ω0
)
+
(
0 ∆ge
∆∗ge 0
)
(1.28)
ou` ~ω0 est l’e´nergie du niveau excite´ |e〉 et ∆ge le couplage dipolaire. La relaxation
de la cohe´rence ∂ρ
∂t
s’e´crit [68] :
∂ρ
∂t
=
(
ρee
T1
−ρge
T2
−ρ∗ge
T2
−ρee
T1
)
(1.29)
– T1 est le temps de vie de la population de l’e´tat excite´.
– T2 est le temps de vie de la cohe´rence ou temps de vie de la polarisation du
syste`me.
En simplifiant la phe´nome´nologie, si une superposition cohe´rente d’e´tats a e´te´
cre´e´e par le couplage dipolaire, la partie excite´e de cette superposition relaxe au
bout d’un temps T1 vers l’e´tat fondamental par e´mission spontane´e. Ainsi la dure´e
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de vie de la cohe´rence est limite´e par l’e´mission spontane´e du syste`me. C’est la
limite radiative de la de´cohe´rence, on montre que [68] :
1
T2
=
1
2T1
(1.30)
Nous nous inte´ressons a` la recombinaison du premier e´tat excite´ de la boˆıte
|e〉 vers l’e´tat |g〉. Dans une vision, la boˆıte rayonne un champ e´lectromagne´tique
(e´met un photon) au cours de la recombinaison de la paire. Dans cette approche
l’intensite´ e´mise vaut [68] :
Iray ∝
∣∣∣~¨p∣∣∣2 (1.31)
ou` ~p est le dipoˆle associe´ au syste`me. Ce moment dipolaire est calcule´ a` partir de
la matrice densite´ ρ et de l’ope´rateur dipoˆle ~D :
~p = Tr( ~Dρ) (1.32)
La re´solution de l’e´quation de Liouville dans le domaine spectral donne pour les
termes non diagonaux (si ∆ge = Ωre
iωt) :
ρge(ω) = − i
2
Ωr
Γ + i(ω − ω0) (1.33)
La valeur moyenne du dipoˆle sera alors.
〈~p〉 = Tr(Dρ) ∝ Ωr
Γ + i(ω0 − ω) (1.34)
et l’intensite´ e´mise par ce dipoˆle est donne´e par [68] :
I(ω) ∝ Ω
2
r
Γ2 + (ω0 − ω)2 (1.35)
Le spectre du rayonnement e´mis par l’atome lors de sa recombinaison a donc un
profil lorentzien de largeur a` mi-hauteur 2~
T2
= ~
T1
qui est aussi le taux de relaxation
de la cohe´rence. En conside´rant le cas d’une boˆıte isole´e, nous nous plac¸ons ainsi
dans un cas ide´al, l’e´mission spontane´e est la seule source limitant la cohe´rence.
C’est la limite radiative, le temps de cohe´rence de ce syste`me ne peut pas eˆtre
plus long.
Mesurer la de´cohe´rence
Pour les boˆıtes quantiques InAs, les temps de vie du premier e´tat excite´ est
de l’ordre d’une ns [19]. La largeur homoge`ne du signal e´mis par la boˆıte de-
vrait eˆtre d’environ 1 µeV . Ces largeurs de raie peuvent eˆtre atteintes a` basse
tempe´rature et sous excitation re´sonante, mais dans des expe´riences de micro-
photoluminescence, les largeurs mesure´es sont bien supe´rieures (100 µeV ). Cette
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diffe´rence provient de l’environnement cristallin qui affecte la de´cohe´rence (pho-
nons, pie`ges e´lectrostatiques). Le couplage existant entre la boˆıte quantique et
l’exte´rieur est pris en compte phe´nome´nologiquement en ajoutant dans l’e´quation
1.29, un terme de perturbation incohe´rente agissant uniquement sur la cohe´rence
et non sur les populations. Le taux de relaxation de la cohe´rence devient :
Γ = Γs + Γd (1.36)
On peut re´e´crire l’e´quation 1.36 dans le domaine temporel et obtenir :
1
T2
=
1
2T1
+
1
T ∗2
(1.37)
On a maintenant :
T2 < 2T1 (1.38)
L’e´tude du spectre d’e´mission de la transition fondamentale de la boˆıte permet de
quantifier la de´cohe´rence provoque´e par l’environnement cristallin en comparant
T2 au temps de vie radiatif (voir .1.3.2). Mais l’effet de l’environnement peut
apparaˆıtre d’une autre manie`re. Dans la section suivante, nous allons de´crire les
diffe´rents couplages qui peuvent exister et qui remettent en question le mode`le
du syste`me a` deux niveaux pour la boˆıte quantique.
1.3.3 Couplage avec les phonons
Description des phonons
Le phonon est le quantum d’excitation collective d’un re´seau cristallin ca-
racte´rise´ par une e´nergie et un vecteur d’onde ~q. Pour GaAs massif, les modes de
phonon ont e´te´ e´tudie´s expe´rimentalement par diffusion ine´lastique de neutrons
[18]. GaAs et InAs ont deux atomes par maille, il y a deux classes de vibrations.
Dans le cas des faibles vecteurs d’onde ~q, qui est celui qui nous inte´ressera, si les
deux atomes de la maille e´le´mentaire oscillent en phase, c’est un mode acoustique
de vibration. Si les deux atomes oscillent en opposition de phase, c’est un mode
optique. Pour chaque type de phonon (optique ou acoustique) il y a trois types
de vibration : deux transverses (vibration orthogonale au vecteur d’onde ~q) et
un longitudinal (vibration paralle`le a` ~q). Pour les petits vecteurs d’ondes ~q, la
relation de dispersion des phonons acoustiques est line´aire :
Eac = ~csq (1.39)
ou` cs est la vitesse du son dans le semiconducteur.
Pour les phonons optiques la dispersion est beaucoup plus faible (5-6 meV sur
la premie`re zone de Brillouin) et en centre de zone leur vitesse de groupe est
nulle. Puisque nous travaillerons en centre de zone, cette faible dispersion permet
de conside´rer que l’e´nergie du phonon optique est inde´pendante du vecteur ~q, le
phonon optique est quasiment monochromatique dans GaAs. Son e´nergie vaut
approximativement 36 meV .
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Couplage avec les phonons
Phonons acoustiques
Les vibrations acoustiques sont des oscillations en phase du cristal a` l’e´chelle de
la cellule e´le´mentaire (au voisinage de ~q = ~0). Le couplage de l’e´lectron avec
les phonons acoustiques peut se manifester par deux types d’interaction : l’effet
piezoe´lectrique et le potentiel de de´formation. Le premier effet est provoque´ par
le couplage au champ e´lectrique engendre´ par les contraintes au sein d’un cris-
tal partiellement polarise´. Pour le second phe´nome`ne, les phonons acoustiques
perturbent l’arrangement cristallin vu par les e´lectrons. Cette modification du
potentiel pe´riodique va provoquer un re´arrangement de la structure de bande.
C’est ce meˆme effet qui le`ve la de´ge´ne´rescence entre les e´tats lourds et les e´tats
le´gers de la bande de valence dans les semiconducteurs [18]. Le terme de couplage
contient un terme en ~q.~ei ou` ~ei est la direction du de´placement atomique engendre´
par le phonon. Le couplage sera donc maximal avec les modes longitudinaux.
Phonons optiques
Comme pour les phonons acoustiques, il existe 2 termes de couplage entre pho-
nons optiques et e´lectrons. Le premier est le terme de potentiel de de´formation
(le re´arrangement atomique modifie la structure de bande), ce terme n’est pas
dominant. Le second terme, que l’on conside´rera par la suite comme principal, est
le terme d’interaction de Fro¨hlich, qui est analogue a` l’effet piezoe´lectrique [18].
Cet effet n’apparaˆıt que dans les solides polaires ou partiellement ioniques,, les
atomes de charges partielles diffe´rentes oscillent en opposition de phase et vont
ge´ne´rer un champ macroscopique qui se couple avec les e´lectrons du solide.
Diffusion des e´tats discrets de la boˆıte par les phonons
L’e´nergie typique se´parant les niveaux discrets de la boˆıte quantique est d’en-
viron 50 meV (pour une boˆıte quantique de diame`tre 20 nm et de hauteur 1.5
nm). La diffusion d’un e´tat de la boˆıte vers un autre n’est possible qu’en cas de
re´sonance avec l’e´nergie d’un phonon acoustique ou optique. Les phonons acous-
tiques ne sont pas assez e´nerge´tiques pour coupler 2 e´tats discrets et les phonons
optiques (d’e´nergie 36 meV ) doivent eˆtre re´sonants avec cette transition. On peut
s’attendre a` un ralentissement des phe´nome`nes de relaxation (Bottleneck effect)
ou, au moins, a` une re´duction du couplage entre niveaux discrets et phonons.
Or, expe´rimentalement, on montre que les niveaux discrets de la boˆıte quantique,
l’e´tat de paire SeSh inclus, sont couple´s aux phonons. Nous allons re´sumer dans
la partie suivante les principales manifestations de ce couplage original.
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1.4 De´cohe´rence de premier e´tat excite´ de la
boˆıte quantique SeSh
Nous allons nous inte´resser aux sources de de´cohe´rence affectant le premier
e´tat excite´ |e〉 de la boˆıte
Deux types d’interaction se distinguent suivant qu’elles provoquent ou non une
diminution de population de l’e´tat excite´. Le premier type d’interaction introduit
un canal de fuite de l’e´tat excite´ et re´duit a` la fois les temps de relaxation de
population et de cohe´rence T1 et T2. Le second, par des processus qui n’affectent
que la phase de l’e´tat excite´, ne modifie pas les populations ; on parle alors de
processus purement de´phasants. Par exemple une fluctuation du champ e´lectrique
ou magne´tique dans l’environnement de la boˆıte induit un de´calage de la raie sans
modifier le temps de recombinaison de la paire e´lectron-trou. Les populations des
deux e´tats ne sont pas modifie´es par ce couplage.
Un autre type de couplage peut induire un de´phasage pur sans changer les
populations des deux e´tats : les transitions virtuelles a` 2 e´tapes : absorption
et e´mission d’un phonon de meˆme e´nergie. Les populations initiales et finales
sont les meˆmes, mais la phase des deux e´tats est modifie´e par ce passage par un
e´tat d’e´nergie diffe´rente [69]. Nous allons donc de´tailler la nature des de´phasages
affectant les e´tats discrets de la boˆıte.
1.4.1 Couplage fort avec les phonons optiques
Les travaux de Hameau [70, 2] et Verzelen [3] ont montre´ qu’il existait un
couplage fort entre les phonons optiques longitudinaux et les e´tats discrets de la
boˆıte via l’interaction de Fro¨hlich.
Ce couplage fort a e´te´ mis e´vidence par Hameau et al [70]. Par des expe´riences
de magne´toabsorption dans l’ infrarouge sur un ensemble de boˆıtes dope´es, ils
sondent les transitions intrabandes pouvant exister a` partir de l’e´tat Se. La figure
1.11 repre´sente l’e´volution expe´rimentale de l’absorption en fonction du champ
magne´tique applique´. La figure 1.12 correspond a` l’e´volution the´orique des pre-
miers niveaux e´lectroniques de la boˆıte en fonction du champ magne´tique sans
tenir compte du couplage de Fro¨hlich. On peut voir sur cette dernie`re figure, que
le champ magne´tique ~B permet de de´placer par effet Zeeman les niveaux P (P+1 et
P−1) de la boˆıte de telle manie`re que les e´tats (Se, 1ph) et (P−1, 0ph) ou (Se, 2ph)
et (Pe, 0ph) soient re´sonants. Le spectre d’absorption de l’e´tat Se est enregistre´ et
montre un anticroisement entre les niveaux (Se, 1ph) et (P−1, 0ph). Deux autres
anticroisements apparaissent a` des e´nergies plus e´leve´es (67 meV et 87 meV )
entre les niveaux (Se, 2ph), (P+1, 1ph) et (P−1, 2ph). Ces anticroisements sont la
preuve de l’existence d’un couplage fort entre les e´tats e´lectroniques de la boˆıte
et les phonons optiques. Les e´tats stationnaires ne sont plus factorisables en un
produit |etat de la boite〉 |nombre de phonons〉. Les nouveaux e´tats stationnaires
sont des polarons, des combinaisons line´aires de phonons optiques et d’e´tats de
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boˆıte.
Olivier Verzelen a montre´ de manie`re the´orique [3] que le couplage fort me´langeait
les e´tats de paires e´lectron-trou (SeSh, 1ph) avec des e´tats (PeSh, 0ph) ou (SePh, 0ph).
Ses re´sultats sont pre´sente´s sur la figure 1.13. Pour accorder l’e´nergie, au lieu de
faire varier le champ magne´tique, Verzelen change le rayon de la boˆıte. On peut
Fig. 1.11 – Evolution du spectre d’absorption de l’e´tat Se en fonction du champ
magne´tique [2]. Les points correspondent aux re´sultats expe´rimentaux et les traits
pleins la mode´lisation the´orique [2].
Fig. 1.12 – Evolution the´orique des premiers niveaux de boˆıte en fonction du
champ magne´tique sans tenir compte du couplage de Fro¨hlich.
voir sur la figure 1.13 que le premier e´tat polaronique (de plus basse e´nergie) est
quasiment identique a` l’e´tat (SePh, 0ph). Ainsi le couplage fort ne cre´e´ pas d’e´tats
proches en e´nergie de (SeSh, Oph) qui reste isole´. Verzelen montre que, comme la
composante ”phonons” de ces polarons a une dure´e de vie finie (3 ps dans GaAs
massif), elle permet des relaxations des e´tats polaroniques (a` composante P) vers
le premier e´tat polaronique de la boˆıte. Or cet e´tat a une forte composante Se.
Les polarons ouvrent ainsi un canal de relaxation des e´tats e´lectroniques excite´s
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Fig. 1.13 – Couplage fort entre e´tats de paire de la boˆıte et phonon optique
(ligne a` motif). L’e´nergie de re´fe´rence est l’e´nergie de l’e´tat factorise´ (SeSh, 0ph)
de´pendant du rayon R de la boˆıte. En traits pleins sont repre´sente´s les diffe´rents
e´tats sans couplage [3].
(de type Pe) vers le premier e´tat excite´ Se [35]. A basse tempe´rature, les phonons
optiques sont tre`s peu pre´sents et ne couplent pas ce dernier niveau aux pola-
rons. Ils influencent donc peu la cohe´rence du premier e´tat excite´ SeSh de la boˆıte
quantique a` basse tempe´rature. Par contre les phonons acoustiques affectent cet
e´tat, le spectre d’e´mission de l’exciton pre´sente des ailes de phonons acoustiques.
1.4.2 Ailes de phonons acoustiques
Manifestation expe´rimentale
Dans les boˆıtes InAs/GaAs, les ailes de phonon ont e´te´ mises en e´vidence par
Favero au cours de sa the`se [34]. Expe´rimentalement, les boˆıtes tre`s larges spec-
tralement peuvent pre´senter un profil non lorentzien, a` basse tempe´rature, avec
une composante du coˆte´ basse e´nergie. Quand la tempe´rature passe de 10K a`
100K, on constate une syme´trisation de ce profil, avec une composante du coˆte´
haute e´nergie (voir Fig. 1.14). Un ajustement lorentzien ne peut convenir pour
les raies obtenues. Ces faits expe´rimentaux peuvent s’interpre´ter dans le cadre du
formalisme de Huang-Rhys de´veloppe´e pour traiter linteraction e´lectron-phonon
dans le cadre d’e´lectrons localise´s [71]. C’est un mode`le de bosons inde´pendants .
Formalisme de Huang Rhys
Le formalisme de Huang-Rhys traite le couplage a` l’ordre 1 entre un e´lectron et les
modes de vibration acoustique du cristal. On se place dans le cas ou` les niveaux
de l’e´lectron ou de trou ont une distance e´nerge´tique grande devant l’e´nergie des
phonons. Dans ce formalisme seul l’exciton fondamental |e〉 sera conside´re´, on
ne tient pas compte des niveaux P [71]. En conside´rant uniquement le couplage
aux phonons acoustiques via le potentiel de de´formation, l’hamiltonien total du
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Fig. 1.14 – Accord the´orie expe´rience pour les ailes de phonons d’une boˆıte
quantique. En encart, l’e´volution en tempe´rature de la largeur spectrale de la
raie centrale lorentzienne [4].
syste`me excitons [|e〉 + re´servoir de phonons acoustiques] s’e´crit :
H = ~ω0 |e〉 〈e|+
∑
~q
~ω~qc
+
~q c~q +
∑
~q
~ω~q(f
∗
~q c
+
~q + f~qc~q) (1.40)
le premier terme est l’e´nergie de la paire e´lectron-trou, qui vaut ~ω0 si le syste`me
est dans l’e´tat |e〉, le deuxie`me correspond a` l’e´nergie des phonons en conside´rant
tous les vecteurs d’onde ~q possibles. Le dernier terme traduit le couplage entre
la paire e´lectron-trou et les phonons acoustiques via le potentiel de de´formation.
On suppose que ce couplage est line´aire en c~q et c
+
~q , ope´rateurs destruction et
cre´ation de phonons acoustiques. Le terme de couplage contient l’e´le´ment de
matrice f~q = 〈e, 0 |Hexciton−phonon| e, 1~q〉 /~ω~q.
Avec le changement de variables suivant :
a~q = c~q + f
∗
~q (1.41)
L’hamiltonien total se re´e´crit :
H = ~ω0 |e〉 〈e|+
∑
~q
~ω~qf~qf
∗
~q +
∑
~q
~ω~qa
+
~q a~q (1.42)
On retrouve l’hamiltonien d’un ensemble d’oscillateurs harmoniques inde´pendants.
L’e´tat fondamental |e˜〉 de ce syste`me de bosons inde´pendants est de´fini pour tout
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~q par :
a~q |e˜〉 = 0 (1.43)
L’expression de l’e´tat |e˜〉 est alors donne´ par [71] :
|e˜〉 = exp(−
∑
~q
~ω~qf~qf
∗
~q /2) exp(
∑
~q
~ω~qf
∗
~q c
+
~q ) |e, 0〉 (1.44)
qui peut s’e´crire sous la forme factorise´e :
|e˜〉 = |Ψphonons〉 ⊗ |e〉 (1.45)
De fait, il n’y a pas d’intrication entre l’exciton et les phonons.
Ainsi, l’e´tat fondamental est une combinaison line´aire d’e´tats a` nombre de
phonons n variant entre 0 et l’infini. L’e´tat a` 0 phonon a le poids le plus important,
ce poids diminuant avec la valeur de n. Nous avons un e´tat excitonique habille´
par les phonons. L’e´tat de´crivant le vide d’excitation a la meˆme structure.
A l’aide de ce formalisme nous pouvons comprendre les re´sultats pre´sente´s
dans la the`se d’Ivan Favero. Il peut y avoir transition de l’e´tat de paire |Ψphonons〉⊗
|e〉 au vide d’excitation |Ψphonons′〉 ⊗ |g〉 sans que l’e´nergie de e´tats de phonons
ne changent. Cette transition ne fait intervenir energe´tiquement aucun phonon,
c’est la raie a` 0 phonon (ZPL pour Zero Phonon Line). A basse tempe´rature,
les modes de phonons acoustiques sont tre`s peu peuple´s, ainsi l’e´tat excite´ est
principalement a` 0 phonon. Pendant la recombinaison amenant la boˆıte de l’e´tat
|e〉 a` l’e´tat |g〉 le syste`me peut arriver sur un e´tat habille´ de |g〉 avec 1, 2 ou 3
phonons. L’e´mission de photon se fera donc a` une e´nergie plus basse, elle sera
accompagne´e de l’e´mission d’1, 2 ou 3 phonons acoustiques. Du coˆte´ basse e´nergie
de la raie ZPL, une aile de phonon apparaˆıt.
Quand la tempe´rature du milieu s’e´le`ve, les modes de phonons acoustiques
se peuplent. Ainsi des phonons peuvent eˆtre absorbe´s par l’e´tat |e〉 durant la
recombinaison. Il apparaˆıt donc une aile du coˆte´ haute e´nergie correspondant
au photon e´mis lors de la transition entre l’e´tat excite´ a` plusieurs phonons et
l’e´tat fondamental. L’intensite´ de cette aile est d’autant plus importante que les
modes de phonons acoustiques sont peuple´s. Ainsi le profil asyme´trique a` basse
tempe´rature devient syme´trique pour des tempe´ratures supe´rieures a` 50 K (voir
Fig. 1.14). L’analyse de l’e´volution de l’aile de phonon du coˆte´ haute e´nergie
permet de de´duire l’e´nergie des phonons qui se couplent efficacement a` la boˆıte :
4 meV .
Ainsi, la pre´sence d’ailes de phonons dans le spectre d’e´mission d’une boˆıte
quantique unique prouve l’existence d’un couplage entre les phonons acoustiques
et le premier e´tat excite´ de la boˆıte. Dans ce formalisme, la raie a` 0 phonon ne
doit pas eˆtre perturbe´e par ce couplage. Cependant, nous allons voir que d’une
part, les largeurs ZPL mesure´es expe´rimentalement ne correspondent pas a` la
limite radiative et d’autre part, elles pre´sentent une de´pendance en tempe´rature.
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Elargissement de la raie a` ze´ro phonon
Re´sultats expe´rimentaux
Diffe´rents groupes ont constate´ que la largeur spectrale de la raie a` 0 phonon
ne correspondait pas a` la limite radiative calcule´e a` partir des temps de vie de
l’exciton et ont e´tudie´ l’e´largissement de cette raie avec la tempe´rature [5, 72, 73].
On mesure un e´largissement qui peut eˆtre de´crit par l’expression :
Γ = Γ0 + aT + b exp(−~ω/kT ) (1.46)
avec un coefficient a variant entre 0.1 et 5 µeV.K−1 et un coefficient b valant une
dizaine de meV . Ce dernier fait semble indiquer la pre´sence d’un couplage entre
l’e´tat |e〉 et les phonons, diffe´rent du couplage produisant les ailes de phonons
e´tudie´es pre´ce´demment.
Roˆle des phonons optiques
Le terme exponentiel b exp (−~ω/kT ) n’intervient que pour des tempe´ratures
supe´rieures a` 40 K. Les phonons optiques sont probablement responsables de cet
e´largissement. L’e´nergie d’activation de ce me´canisme, comprise entre 21 et 30
meV [72], correspond a` une e´nergie infe´rieure a` l’e´nergie d’un phonon optique
pour InAs (32 meV ) ou GaAs (36 meV ).
Ce phe´nome`ne peut se comprendre a` l’aide du couplage fort exciton-phonon
optique et avait e´te´ pre´dit au cours des travaux d’Olivier Verzelen [3]. En effet les
entite´s mixtes re´sultant de ce couplage, les polarons, ont des niveaux d’e´nergie qui
sont diffe´rents des e´tats excitoniques purs. Dans ce mode`le, le taux de diffusion
de l’exciton fondamental vers les e´tats polaroniques est donne´ par :
Γ(T ) =
~
τLO
∑
i
∣∣β2i ∣∣ exp(−ǫ|ei〉 − ǫ|e〉kT
)
(1.47)
ou` β2i est la composante de letat SeSh, 1ph dans le polariton d’e´nergie ǫ|ei〉, τLO
est le temps de vie du phonon optique duˆ a` l’anharmonicite´ des phonons optiques,
ǫ|ei〉 sont les e´nergies des niveaux polaroniques pouvant se coupler au niveau fon-
damental |e〉 d’e´nergie ǫ|e〉. Interviennent dans l’exponentielle, non plus l’e´nergie
du phonon LO mais les e´nergies de polariton qui peuvent eˆtre infe´rieures a` celles
des phonons.
D’apre`s l’e´quation 1.47, le taux de de´cohe´rence est majore´ par ~
τLO
. Ce taux
d’amortissement des phonons optiques a e´te´ mesure´ dans les puits quantiques et
vaut 0.15 meV a` 10 K [74]. Dans les boˆıtes quantiques, les valeurs du coefficient
b, de´fini dans l’e´quation 1.46, sont de l’ordre de quelques meV a` 10 K [5]. Ces
valeurs sont trop e´leve´es par rapport ~
τLO
. Ainsi, ce mode`le de couplage aux e´tats
polaroniques est insuffisant pour expliquer une telle de´cohe´rence.
Une autre approche consiste a` conside´rer un terme de couplage type Fro¨hlich
quadratique entre exciton et phonons, avec absorption puis e´mission d’un phonon
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optique. La boˆıte passe par un e´tat virtuel a` 1 phonon. Ce couplage donne le bon
ordre de grandeur pour le coefficient mais n’explique pas une e´nergie d’activation
infe´rieure a` l’e´nergie des phonons optiques.
Il semble donc que l’interpre´tation du terme exponentiel de la largeur a` mi-
hauteur de la raie a` ze´ro phonon doive conside´rer a` la fois ces deux phe´nome`nes.
Il y a diffusion thermoactive´e des e´tats excitoniques vers des e´tats polaroniques.
Nous allons a` pre´sent exposer la nature des processus permettant d’expliquer le
terme line´aire qui apparaˆıt a` basse tempe´rature. Le fait que ce terme soit line´aire
en tempe´rature peut eˆtre la signature d’un couplage avec les phonons acoustiques.
Influence des phonons acoustiques
Un couplage au premier ordre entre la boˆıte quantique et les phonons acous-
tiques permet d’expliquer les ailes de phonons acoustiques. Le processus quadra-
tique d’absorption puis d’e´mission d’un phonon acoustique avec passage par un
e´tat excite´ est un processus virtuel de´phasant. En incluant ces termes quadra-
tiques dans le mode`le de Huang Rhys, Zimmermann parvient a` calculer l’effet
sur la cohe´rence de ces processus d’ordre 2. Il arrive a` pre´dire un e´largissement
en tempe´rature des raies a` ze´ro phonon mesure´es par Bayer [73]. Mais ce mode`le
ne parvient pas a` expliquer la disparite´ des e´largissements mesure´s par diffe´rents
groupes [32] sur plus d’un ordre de grandeur. Il semble donc que nous devions
e´tudier des couplages plus subtils, ou` la tempe´rature intervient, mais de fac¸on
indirecte.
Fluctuation de l’environnement e´lectrostatique
Nous avons mentionne´ les imperfecions de la couche de mouillage. Celles-ci per-
mettent le pie`geage de porteurs au voisinage de la boˆıte (de´fauts d’interface, ac-
cepteurs, donneurs). Ces charges induisent un de´placement de la raie excitonique
par effet Stark. Ainsi la tempe´rature peut activer le pie´geage et le de´pie´geage
de ces charges et ainsi faire fluctuer la position de la raie, c’est le phe´nome`ne
de diffusion spectrale. Ce phe´nome`ne est commun a` beaucoup de domaine de la
physique : Re´sonance Magne´tique Nucle´aire, physique des liquides, physique ato-
mique etc...
Les premie`res preuves expe´rimentales d’un tel phe´nome`ne dans les boˆıtes
quantiques ont e´te´ mises en e´vidence dans les structures colloidales [75] puis dans
les boˆıtes auto-assemble´es [76, 40, 10]. Dans certains cas, les temps de fluctuations
des charges sont suffisamment grands devant le temps de re´ponse du de´tecteur
pour que l’on puisse voir la raie excitonique e´voluer au cours du temps par saut.
Ces diffe´rents travaux mettent en e´vidence le roˆle de la tempe´rature qui active
les fluctuations des charges environnantes. Mais le phe´nome`ne de diffusion spec-
trale peut se manifester d’une autre fac¸on : si les fluctuations sont rapides devant
le temps de de´tecteur, nous voyons un e´largissement inhomoge`ne de la raie. La
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diffusion spectrale pourrait alors expliquer l’e´largissement du spectre d’e´mission
d’une boˆıte quantique unique a` basse tempe´rature
Fig. 1.15 – Evolution du rapport Γ0/Γ
WL
0 pour diffe´rentes boˆıtes quantiques.
Chaque symbole correspond a` une boˆıte quantique. EQD est l’e´nergie de l’exciton
de la boˆıte quantique e´tudie´e. Γ0 est la largeur a` mi-hauteur extrapoˆle´e a` 0K
pour un pompage a` l’e´nergie Eex. Γ
WL
0 est la largeur a` mi-hauteur extrapoˆle´e a`
0K pour un pompage dans la couche de mouillage [5].
Ainsi Ce´cile Kammerer, au cours de sa the`se [32], a mis en e´vidence le roˆle
que jouait l’e´nergie de pompage sur la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0 pho-
non d’une boˆıte quantique unique. Il apparaˆıt sur la figure 1.15 que cette largeur
est d’autant plus faible que l’excitation est re´sonante [32]. En pompant a` haute
e´nergie, l’absorption est plus efficace, ce qui ge´ne`re plus de charges au voisinage
de la boˆıte. Elle est donc plus perturbe´e [36, 13]. Ainsi, sous excitation re´sonante,
le phe´nome`ne de diffusion spectrale est re´duit, les largeurs de raies mesure´es sont
proches de la limite radiative qui est d’environ 1 µeV [77, 78, 79].
En conclusion, l’e´largissement a` basse tempe´rature semble eˆtre relie´ a` la
pre´sence de charges fluctuantes, mais le me´canisme permettant d’expliquer quan-
titativement les largeurs de raie a` basse tempe´rature reste encore a` de´crire. Dans
la suite de ce me´moire nous allons montrer le roˆle essentiel que joue le phe´nome`ne
de diffusion spectrale sur la de´cohe´rence du premier e´tat excite´ d’une boˆıte quan-
tique.
1.5 Conclusion
Les boˆıtes quantiques auto-assemble´es de semiconducteur pre´sentent des ni-
veaux d’e´nergie discrets tel un atome artificiel. Si on veut utiliser ces niveaux
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discrets pour stocker de l’information ou cre´er une source de phonon unique, les
couplages avec l’exte´rieur doivent eˆtre limite´s au maximum. Dans ce premier cha-
pitre, nous avons vu que seule la premie`re excitation de la boˆıte quantique e´tait
isole´e des continuums de´lectroniques du syste`me. Cependant, ce premier e´tat ex-
cite´ semble eˆtre en interaction avec l’environnement solide, puisque le profil de
raie de la transition pre´sente des ailes de phonons. De plus, les largeurs de la
raie a` ze´ro phonon mesure´es sont souvent tre`s supe´rieures a` la limite radiative.
Nous avons vu que ni les phonons acoustiques, ni les phonons optiques ne pou-
vaient expliquer cette largeur et son e´volution a` basse tempe´rature. Ce travail de
the`se vise a` montrer que c’est le phe´nome`ne de diffusion spectrale qui produit la
de´cohe´rence du premier e´tat excite´ de la boˆıte quantique. Dans le chapitre sui-
vant, seront de´taille´s les dispositifs expe´rimentaux qui nous ont permis d’e´tudier
la de´cohe´rence des boˆıtes quantiques a` basse tempe´rature.
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Chapitre 2
Dispositifs expe´rimentaux
Dans ce chapitre nous allons de´tailler les dispositifs et les techniques expe´riment˜ales
de´veloppe´s ou utilise´s au cours de cette the`se. Dans un premier temps nous
rappellerons la technique de microphotoluminescence sur boˆıte unique. Ensuite
nous expliquerons comment nous controˆlons l’e´tat de charge de la boˆıte a` l’aide
d’e´chantillons inse´re´s dans des structures Schottky. Enfin, dans une dernie`re par-
tie nous de´taillerons la me´thode de spectroscopie par transforme´e de Fourier dont
la haute re´solution spectrale (0.5µeV ) permet d’analyser les profils de raie.
2.1 Expe´rience de microphotoluminescence sur
boˆıte unique
2.1.1 Principe de la photoluminescence
Dans un semiconducteur, le terme de photoluminescence de´crit le processus
d’e´mission de photons a` partir de porteurs photocre´e´s. Dans un premier temps le
syste`me absorbe un photon, un e´lectron est alors excite´ de la bande de valence
vers la bande de conduction en laissant un trou dans la bande de valence.
Ces paires peuvent eˆtre cre´e´es soit dans le GaAsv (le gap dans le mate´riaux
non contraint a` 4 K vaut 1.51 eV ) en utilisant un laser He-Ne, soit dans la couche
de mouillage d’InAs (le gap dans le mate´riaux non contraint a` 4 K vaut 0.418
eV ) avec une diode laser ou un laser Titane-Saphir accordable soit directement
dans la boˆıte (environ 1.35 eV ) avec ce meˆme laser. Apre`s quelques dizaines de
picosecondes, les porteurs (e´lectrons et trous) relaxent vers les niveaux les plus
bas du syste`me par e´mission de phonons ou par des processus plus complexes de
type Auger [19]. Ces niveaux peuvent eˆtre les niveaux de la boˆıte ou des niveaux
lie´s a` des de´fauts ou` les porteurs sont pie´ge´s. Quand une paire e´lectron-trou se
trouve pie´ge´e dans la boˆıte, il peut y avoir recombinaison de l’e´lectron et du
trou au bout d’un temps typique de l’ordre d’une ns (voir Fig. 2.1). Ce sont les
photons e´mis lors de cette recombinaison que nous e´tudions. En dispersant le
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spectre d’e´mission, nous pouvons obtenir des informations sur ces niveaux. C’est
la spectroscopie de photoluminescence (PL) [18].
Fig. 2.1 – Principe de la photoluminescence de boˆıte quantique.
L’absorption du syste`me de´pend de la longueur d’onde de l’excitation. En
pompant dans la barrie`re de GaAs, l’excitation lumineuse est plus efficace, ainsi
plus de porteurs sont cre´e´s. Cre´e´es a` haute e´nergies, ces charges libres peuvent
peupler aussi les niveaux des pie`ges. Le niveau du signal de boˆıte est important,
mais nous peuplons e´galement les pie`ges, source de fluctuations e´lectrostatiques.
Une excitation quasi re´sonante sera bien moins efficace, mais seules les boˆıtes
seront excite´es.
Photoluminescence a` basse tempe´rature
Nous e´tudions les photons issus de la recombinaison radiative d’un e´lectron et
d’un trou d’une boˆıte quantique unique. Le niveau de signal de´tecte´ est faible, ty-
piquement 5000 coups par seconde. Limiter les processus concurrents est ne´cessaire,
notamment les recombinaisons non radiatives, il faut donc travailler a` basse
tempe´rature. Dans ce but, on place l’e´chantillon sur un doigt froid contenu dans
un cryostat de marque Oxford de type ”Low Movement”. Le doigt froid est re-
froidi par une circulation d’he´lium. La tempe´rature est controˆle´e a` l’aide d’une
re´sistance chauffante place´e sur le doigt froid. Nous pouvons ainsi travailler a` des
tempe´ratures comprises entre 7 K et 100 K. Au dela` de 100 K, le signal de PL
des boˆıtes est trop faible pour pouvoir eˆtre enregistre´.
Dispositif optique
Microscopie en ge´ome´trie confocale
L’ensemble du montage de photoluminescence est de´crit sur la figure 2.2. Le
faisceau lumineux issu de la source laser (He-Ne ou Ti-Saphir) est dirige´ par
un syste`me de miroirs vers l’e´chantillon. Nous focalisons le laser a` l’aide d’un
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objectif de microscope de type Cassegrain de marque Ealing (X36), posse´dant
une ouverture nume´rique de 0.5 et une focale de 5.4 mm. La taille de la zone
excite´e sur l’e´chantillon est de l’ordre d’un micron. La de´tection se fait par la
meˆme voie : on place une lame semire´fle´chissante en sortie du microscope qui,
tout en transmettant l’excitation laser, renvoie la photoluminescence vers la zone
d’analyse spectrale.
Comme les signaux de photoluminescence des boˆıtes sont tre`s faibles, il faut
absolument limiter le signal de diffusion en provenance des optiques ou de l’e´chan-
tillon. Pour cela nous utilisons un dispositif de microscopie confocale. Lorsqu’un
Fig. 2.2 – Sche´ma de montage de microphotoluminescence de boˆıte quantique
unique.
faisceau laser est focalise´ sur le plan de boˆıte, tous les plans interme´diaires (au
dessus ou en dessous des boˆıtes) vont diffuser le laser et donc introduire du bruit
par rapport au signal des boˆıtes. La ge´ome´trie confocale consiste a` faire l’image
de ce plan de boˆıtes en sortie du microscope et de se´lectionner la luminescence
issue de cette zone avec un ”pin-hole”. On limite alors la diffusion du laser. Ainsi,
en adaptant la taille du pinhole a` l’image de la zone excite´e par le laser, nous
pouvons augmenter le rapport signal/bruit.
Nous pouvons encore re´duire la diffusion du laser : si nous utilisons une source
excitatrice a` haute e´nergie (He-Ne), nous coupons la diffusion laser avec des
filtres optiques passe-haut en longueur d’onde (RG). Par contre, si nous utili-
sons le Ti-Saphir pour avoir une excitation plus re´sonante, un syste`me (lame
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quart d’onde+polariseur) nous permet de travailler en polarisation croise´e. Nous
de´tectons la polarisation orthogonale a` celle du laser.
Analyse de la photoluminescene
La photoluminescence est analyse´e a` l’aide d’un spectrome`tre de marque
Jobin-Yvon (HR 320) de 32 cm de focale avec un re´seau de 1200 traits/mm
blaze´ a` 750 nm. Les deux sorties du spectrome`tre sont utilise´es pour deux types
de de´tection. La premie`re voie est une de´tection monocanale avec un de´tecteur
silicium a` avalanche (APD) a` tre`s bas bruit (20 coups par seconde). La seconde
voie est une de´tection multicanale avec une barette CCD. Nous les de´crivons dans
la section suivante.
De´tection monocanale
Dans cette voie de de´tection, nous plac¸ons une fente a` la sortie de la de´tection
limitant la plage spectrale des photons e´tudie´es. La photodiode utilise´e est a` tre`s
bas bruit e´lectronique et permet donc de de´tecter un signal de photoluminescence
de boˆıte unique. La surface active de la photodiode (APD) place´e sur cette voie
est tre`s petite (150 µm) et si la fente de sortie du spectrome`tre est comple`tement
ferme´e la re´solution est d’environ 150 µeV . Pour une fente comple`tement ouverte,
la re´solution est alors fixe´e par le diame`tre de la photodiode et vaut 450 µeV . Un
dispositif de comptage de photons est place´ en aval. Un programme informatique
permet de commander la position du re´seau et ainsi d’enregistrer des spectres de
photoluminescence.
Fig. 2.3 – Figure d’interfe´rences dues aux inhomoge´ne´ite´s d’e´paisseur de la ba-
rette CCD .
De´tection multicanale
Sur l’autre voie du spectrome`tre qui n’a pas de fente, une barrette CCD en
Silicium (1024x525 pixels) permet de faire l’image du spectre obtenu. Ce dispo-
sitif a e´te´ de´veloppe´ par David Darson du service Electronique du Laboratoire
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Pierre Aigrain. La barette est refroidie dans un cryostat a` l’azote liquide, ce qui
limite le bruit thermique de la barette CCD a` 10−6 coups par seconde pour une
tempe´rature de 175 K. Le bruit de lecture d’un tel syste`me est de 10 coups. Ainsi
avec une pose de 10 minutes, le bruit thermique reste infe´rieure a` 10−3 coups par
seconde. C’est donc le bruit de lecture qui est pre´ponde´rant. Pour amplifier le
rapport signal sur bruit, nous pouvons augmenter le temps de pose en gardant
un bruit constant. La sensibilite´ de ce dipositif est telle que nous sommes geˆne´s
par l’inhomoge´ne´ite´ de la surface du de´tecteur. Si on e´claire de fac¸on uniforme
la barette CCD, nous observons une structure de franges d’interfe´rences refle´tant
les inhomoge´ne´ite´s d’e´paisseur (voir fig. 2.3). Si on re´alise un spectre a` l’aide de
la barette CCD, il faut donc corriger les images enregistre´es pour supprimer la
structuration due aux de´fauts de la barette.
Sur la figure 2.4, nous pouvons observer un spectre de microphotoluminescence
de quelques boˆıtes. Sur cette image, l’axe X repre´sente la position spectrale, car
les traits du re´seau sont verticaux. La position en ordonne´es du spectre enregistre´
change avec la position du pinhole.
Nous pouvons voir sur cette figure que le spectre est tre`s structure´. Le point
blanc situe´ entre les pixels 300 et 400 correspond a` un signal de boˆıte quan-
tique unique. La longueur d’onde correspondant au centre de l’image CCD est
de´termine´e par l’angle α du re´seau. Une fois α fixe´, la largeur de la CCD nous
permet d’e´tudier le spectre sur une feneˆtre spectrale de 40 meV . La barette CCD
e´tant constitue´e de 1024 pixels, la re´solution maximale de ce dispositif sera donc
donne´e par la plage spectrale de lecture d’un seul pixel : 45 µeV .
2.1.2 Microphotoluminescence de boˆıte quantique unique
Se´lection spectrale et spatiale
Il a e´te´ montre´ que la densite´ de boˆıtes quantiques est d’autant plus e´leve´e que
l’e´paisseur de la couche de mouillage est grande. Cette densite´ peut varier entre
108 et 1011 boˆıtes par cm2. Si nous re´alisons une expe´rience de photoluminescence
sur un ensemble de boˆıtes, en conside´rant une densite´ de 1011 boˆıtes par cm2 pour
un spot laser d’1 µm2, le nombre de boˆıtes excite´es s’e´le`ve a` 103. Nous observons
un e´largissement inhomoge`ne du spectre correspondant a` la dispersion en taille
des boˆıtes quantiques. Typiquement la largeur inhomoge`ne est de 50 meV . Une
se´lection spectrale ne peut donc suffire a` re´duire le nombre de boˆıtes e´tudie´es
a` une seule boˆıte et il faut e´galement se´lectionner spatialement les boˆıtes. Il est
ne´cessaire de cre´er des structures (me´sa ou trous) qui re´duisent localement la
densite´ surfacique des boˆıtes.
Structuration des e´chantillons
Sur la surface de l’e´chantillon sont cre´e´s par gravure chimique des plots carre´s
de coˆte´ variable (0,2 a` 10 µm) en dehors desquels il n’y a pas de boˆıte quantique,
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Fig. 2.4 – Spectre de microphotoluminesncence obtenu avec la barette CCD. On
peut distinguer trois raies correspondant a` trois boˆıtes quantiques.
ces structures sont appele´es me´sas. Si nous travaillons sur des e´chantillons de
densite´ 1011 boˆıtes par cm2, une me´sa de 1 µm de coˆte´ contient 1000 boˆıtes ; une
me´sa de 0,1 µm de coˆte´, seulement une boˆıte en moyenne. Cette technique a e´te´
pour la premie`re fois de´veloppe´e et utilise´e par Marzin et al au CNET en 1994
[55].
Une autre me´thode permet de re´duire le nombre de boˆıtes excite´es. Elle
consiste a` de´poser une couche d’or sur l’e´chantillon et a` la graver selon un motif
pe´riodique de taille variable (0,1 a` 1 µm de diame`tre). La couche d’or joue le
roˆle d’un masque et permet de limiter spatialement l’excitation et la de´tection.
C’est cette me´thode qui a e´te´ utilise´e au cours de la fabrication de notre second
e´chantillon. Nous de´taillerons sa structure dans la suite de ce chapitre.
Fig. 2.5 – structuration des e´chantillons
Pour e´tudier une boˆıte quantique unique, il faut travailler sur des me´sas suf-
fisamment petites pour ne contenir que quelques boˆıtes (une dizaine). Une fois
l’excitation et la de´tection optimise´es sur un signal d’ensemble, l’utilisation de
la CCD permet d’obtenir une cartographie spectrale des boˆıtes pre´sentes dans
la me´sa. L’imagerie CCD permet donc de caracte´riser les me´sas et de choisir
les boˆıtes dont nous allons e´tudier le profil. L’e´tude d’une raie se fait par spec-
trome´trie par transforme´e de Fourier. Pour cette e´tude nous utilisons la de´tection
monocanale (de feneˆtre spectrale 150 ou 450 µeV ). Il est donc indispensable que
seule la photoluminescence de la boˆıte e´tudie´e soit analyse´e. Ainsi nous devons
choisir une boˆıte quantique dont la raie apparaisse isole´e dans le spectre CCD .
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Une fois la boˆıte de´termine´e nous enregistrons la figure d’interfe´rence de sa
photoluminescence, obtenue a` l’aide de l’interfe´rome`tre de Michelson (voir Fig.
2.2). Nous pouvons allors e´tudier le spectre de cette raie et sa de´pendance en
tempe´rature et en puissance. Nous de´taillerons dans une section ulte´rieure cette
me´thode. Dans la partie suivante nous pre´sentons les deux e´chantillons utilise´s
au cours de nos travaux.
2.1.3 Pre´sentation des e´chantillons utilise´s
Echantillon me´sa sur or
Le premier e´chantillon, nomme´ ”e´chantillon me´sa sur or”, qui a e´te´ utilise´ au
cours de cette the`se a e´te´ fabrique´ au CNET a` Bagneux par Jean-Michel Ge´rard
par e´pitaxie par jets mole´culaires. Sa structure est de´crite dans le tableau 2.1.
– Le plan d’InAs contenant les boˆıtes quantiques est place´ entre deux couches
de GaAs qui assurent le confinement vertical des charges dans les boˆıtes
quantiques.
– Autour des plans de GaAs, deux plans de GaAlAs sont ajoute´s. Composant
a` grand gap, GaAlAs est utilise´ comme une barrie`re de potentiel qui limite
la diffusion des porteurs loin du plan de boˆıte.
– La couche d’Au est place´e sous le plan de boˆıte, ce miroir d’or permet de
re´fle´chir la luminescence perdue vers le bas et la ge´ome´trie de me´sas permet
une extraction late´rale de la photoluminescence.
– La couche de Si est un substrat de transfert qui sert a` retourner l’e´chantillon.
En effet apre`s sa croissance, l’e´chantillon est retourne´ et colle´ sur le Si pour
pouvoir graver le substrat de GaAS. A ce stade, le plan de boˆıtes est tre`s
proche de la surface. Il est alors possible de graver la surface de l’e´chantillon,
et ainsi de structurer la surface en me´sas de tailles variables.
Materiaux Epaisseur (nm) Utilisation
GaAlAs 14 Barrie`re de potentiel
GaAs 50 Confinement vertical
InAs 1.6 Plan de boˆıtes
GaAs 50 Confinement vertical
GaAlAs 14 Barrie`re de potentiel
Au 200 Miroir
Si Substrat de transfert
Tab. 2.1 – Description de l’e´chantillon Me´sa sur Or.
42 CHAPITRE 2. DIPOSITIFS EXPE´RIMENTAUX
Materiaux Epaisseur (nm) Utilisation
Au 200 Masque de structuration
Ti 10 Contact e´lectrique supe´rieur
GaAs 60 Contact Schotkky
AlGaAs 75 Barrie`re de potentiel
GaAs 15 Confinement vertical
InAs 1.6 Plan de boˆıte
GaAs 25 Confinement vertical
GaAs dope´ n+ 50 Contact e´lectrique infe´rieur
Tab. 2.2 – Description de l’e´chantillon de boˆıte avec champ e´lectrique
Echantillon ”boˆıtes quantiques sous champ e´lectrique”
Au cours de cette the`se nous avons analyse´ l’effet d’un champ e´lectrique trans-
verse sur le couplage de la boˆıte avec son environnement. Dans ce but nous uti-
lisons des e´chantillons posse´dant une structure Schottky contenant un plan de
boˆıtes quantiques. Ils ont e´te´ fabrique´s a` Sheffield par le LDSD, groupe de re-
cherche sur les structures a` basse dimensionnalite´ dirige´ par Maurice Skolnick.
Nous de´taillons a` pre´sent la structure de ces e´chantillons avec masques submicro-
Fig. 2.6 – Echantillon utilise´ pour l’e´tude optique d’une boˆıte quantique sous
champ e´lectrique.
niques (re´sume´e dans le tableau 2.2). Un sche´ma de l’e´chantillon est repre´sente´
sur la figure 2.6.
– La couche de GaAs, de´pose´e au dessus d’un substrat de GaAs, est forte-
ment dope´e n+ (4.1014.cm−3) par l’introduction d’atomes de Silicium. Cette
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couche va servir de re´servoir d’e´lectrons et d’e´lectrode arrie`re.
– Le plan d’InAs contenant les boˆıtes quantiques (densite´ 5.1010 boˆıtes par
cm2) est entre deux plans de GaAs pour assurer le confinement vertical
dans les boˆıtes quantiques.
– La couche d’AlGaAs est une barrie`re de potentiel et permet d’empeˆcher la
circulation d’un courant d’e´lectrons.
– La couche de Titane constitue le contact avant. Puisque le titane est en
contact avec le GaAs, c’est un contact Schottky [80]. La couche de titane
e´tant semitransparente, elle permet d’uniformiser le champ e´lectrique au
sein de l’e´chantillon tout en laissant passer partiellement la luminescence
des boˆıtes.
– Un masque d’Au (200 nm) est de´pose´ a` la surface de l’e´chantillon. Sa na-
nostructuration est re´alise´e en utilisant les techniques de lithographie par
jet mole´culaire (Electron Beam Lithography) et de gravure se`che (Dry Et-
ching).
Deux reprises de contact en Au permettent de mettre l’e´chantillon sous tension :
une pour le contact arrie`re qui est un contact ohmique et une pour le contact avant
qui est un contact Schottky (voir Fig. 2.6). Cet e´chantillon permet d’e´tudier l’effet
d’un champ e´lectrique sur la photoluminescence d’une boˆıte quantique unique.
2.2 Etude optique d’une boˆıte quantique sous
champ e´lectrique
Nous de´terminons d’abord le champ e´lectrique que subit la boˆıte quantique
et ensuite la structure de bande de cet e´chantillon.
2.2.1 Evaluation du champ e´lectrique re´gnant au sein de
l’e´chantillon
Dans un premier temps, nous nous inte´ressons a` la structure de bande de la
diode non polarise´e. Nous devons de´tailler la structure de bande au voisinage des
contacts avant et arrie`re.
– Le contact arrie`re est un contact ohmique Au-GaAs dope´ n+, il laisse passer
le courant de manie`re quasi parfaite. Nous conside´rons une e´paisseur nulle
pour la zone de de´ple´tion du coˆte´ du contact ohmique (dopage important
du GaAs :n+).
– Le second contact est un contact Schottky. Dans cette configuration, il y a
un transfert d’e´lectrons du me´tal vers le semiconducteur. Cette charge a` l’in-
terface provoque l’apparition d’une barrie`re de potentiel pour les e´lectrons,
c’est la barrie`re Schottky. Elle est repre´sente´e sur la figure 2.7. Sans po-
larisation de la diode, la structure de bande est incurve´e du fait de cette
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Fig. 2.7 – Structure de bande pour un contact schottky non polarise´ (fig (a)) ou
polarise´ en inverse (fig(b)).
barrie`re Schottky. La barrie`re Schottky de´pend du me´tal et du semiconduc-
teur employe´s. Le contact Schottky de l’e´chantillon utilise´ pour notre e´tude
est constitue´ d’une couche de GaAs et d’une couche de titane, la tension
Schottky Vs mesure´e vaut -1.4 V . Nous reviendrons sur la mesure de cette
tension ulte´rieurement (voir fig. 2.9).
En supposant que la zone de de´ple´tion du contact Schottky s’e´tend jusqu’a` la
boˆıte [19], la structure de bande obtenue est de´crite dans la figure 2.8. Nous
conside´rons donc que le champ e´lectrique est uniforme au sein de l’e´chantillon.
Nous allons de´terminer sa valeur.
Si la diode est non polarise´e, le champ e´lectrique est directement proportionnel a`
la tension Schottky. Ce champ vaut alors :
E = − Vs
LB
(2.1)
ou` LB est la distance entre le contact ohmique et le contact Schottky. D’apre`s le
tableau 2.2 cette longueur vaut LB = 175 nm.
En polarisant la diode, nous introduisons une diffe´rence de potentiel Va entre
les deux contacts de la diode [80]. Cette source de tension permet de controˆler
le champ e´lectrique re´gnant au sein de la diode (Fig. 2.7). Ce champ e´lectrique
total vaut :
E = −Vs + Va
LB
(2.2)
Par convention, une diffe´rence de tension Va positive abaisse le niveau de Fermi du
me´tal par rapport a` celui du contact ohmique, le champ e´lectrique est alors re´duit.
D’apre`s l’e´quation 2.2, on de´duit qu’il existe une tension applique´e (Va = −Vs)
pour laquelle le champ e´lectrique est nul. C’est la tension de redressement de
bande de la diode Schottky. C’est dans ce re´gime que nous pouvons mesurer la
tension Schottky.
Expe´rimentalement, la tension applique´e est produite par un picoampe`reme`tre
Keithley utilise´ comme source de tension. Cet appareil permet de mesurer simul-
tane´ment le courant traversant la diode. Sur la figure 2.9 on peut voir l’e´volution
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Fig. 2.8 – Structure de bande de la diode contenant des boˆıtes quantiques. La
position des e´tats discrets de la boˆıte par rapport au niveau de Fermi est controˆle´e
a` l’aide de la tension applique´e Va
du courant de diode en fonction de la tension applique´e. Tant que Va < −Vs,
le courant circulant dans la diode est tre`s faible, c’est un courant de fuite qui
vaut environ 70 pA. On voit que pour Va = −Vs, l’intensite´ du courant augmente
conside´rablement, la diode devient passante. En mesurant la caracte´ristique I(V )
nous pouvons ainsi mesurer la tension Schottky. Quand la diode est passante,
l’e´volution du courant est de´crit par l’expression [17] :
I(Va) = Ifuite(exp((Va − Vs)/Vd)− 1) (2.3)
Les parame`tres d’ajustements sont Ifuite = 75 pA, Vs = 1.4V et une tension
Vd = 0.75 V . La mesure de la caracte´ristique I(Va) permet donc d’obtenir la
Fig. 2.9 – Evolution du courant de diode en fonction de la tension applique´e. La
diode est polarise´e en inverse tant que Va < −Vs.
tension Schottky Vs et donc de connaˆıtre le champ e´lectrique d’apre`s l’e´quation
2.2. Nous allons a` pre´sent de´tailler l’influence du champ e´lectrique sur l’e´tat de
charge de la boˆıte qui est en re´gime de blocage de Coulomb.
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2.2.2 Photoluminescence d’une boˆıte quantique sous champ
e´lectrique
Optimisation du signal de photoluminescence
Lorsque nous excitons cet e´chantillon avec le laser He-Ne (1.95 eV ), les charges
photocre´e´es relaxent vers les e´tats de plus basse e´nergie de la boˆıte tant que
le champ e´lectrique n’est pas trop important. Nous pouvons alors peupler les
boˆıtes quantiques et analyser leur luminescence comme il a e´te´ de´crit dans la
section 2.1. Le pico-ampe`reme`tre utilise´ permet de mesurer le courant engendre´
par l’excitation optique. Avec ce photocourant, nous optimisons l’excitation de
l’e´chantillon avec le controˆleur piezo-e´lectrique de l’objectif de microscope.
Controˆle de la charge de la boˆıte
La structure de bande de l’e´chantillon est repre´sente´e sur la fig 2.8. Avec un tel
e´chantillon, nous pouvons controˆler, par le biais de la polarisation de la diode, la
position des niveaux e´lectroniques de la boˆıte quantique par rapport au niveau de
Fermi du reservoir d’e´lectrons du contact ohmique. Ainsi nous pouvons controˆler
l’e´tat de charge de la boˆıte quantique. Sans excitation optique, l’e´tat de la boˆıte
peut eˆtre le vide d’excitation ∅, un e´lectron simple e, un trou h. Toute excitation
optique cre´e des paires e´lectron-trou, les e´tats de la boˆıtes sont alors par exemple
un trou h, un e´tat de paire e´lectron-trou X ou un trion X−, constitue´e de deux
e´lectrons et d’un trou. Diffe´rents e´tats peuvent exister dans la boˆıte quantique :
un e´lectron simple e, un trou h, une paire e´lectron-trou dans l’e´tat fondamental
note´ X (par analogie avec l’exciton) ou bien encore un trion note´ X− constitue´
d’un trou et de deux e´lectrons. Nous allons e´tudier l’e´volution de l’e´nergie de ces
diffe´rents e´tats en fonction de la tension applique´e Va. L’e´volution de l’e´nergie
d’un e´tat β de boˆıte de charge q avec la tension applique´e Va est donne´e par
l’expression [6] :
Eβ(Va) = E
0
β − q(Va + Vs)
La
Lb
(2.4)
ou` E0β est l’e´nergie de l’e´tat de charge β sans champ e´lectrique nul, Vs est la
tension Schottky, Lb la distance entre le contact arrie`re et le contact avant, et
La la distance se´parant les boˆıtes quantiques du contact arrie`re. Ainsi le po-
tentiel e´lectrostatique est proportionnel au bras de levier λ = Lb/La qui est
caracte´ristique de la diode et vaut 7 dans notre cas. Pour simplifier l’expression
2.4 nous notons Eel(Va) le potentiel (Va + Vs)/λ. L’e´galite´ 2.4 devient alors :
Eβ(Va) = E
0
β − qEel(Va) (2.5)
Nous pouvons donc remarquer que l’e´nergie d’un e´tat de charge β sera d’autant
plus sensible aux variations du champ e´lectrique que la charge de cet e´tat est
e´leve´e. L’e´nergie E0β de´pend de chaque e´tat de charge. Le tableau 2.3 contient
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l’expression the´orique de cette e´nergie en fonction de l’e´tat de charge [6]. Les
e´nergies apparaissant dans ce tableau sont de´crites dans la figure 2.10. Nous
allons les dcrire brie`vement en donnant les valeurs qu’utilise Seidl.
Nous ne tenons pas compte de l’e´nergie e´lectrostatique d’interaction de la
charge e avec sa charge image −e situe´e dans le contact arrie`re qui est tre`s faible
(typiquement 1 meV ) [6]. Ei (134 meV ) est l’e´nergie d’ionisation de l’e´lectron
pie´ge´ dans la boˆıte. Eg (1306 meV ) est l’e´nergie se´parant le premier e´tat de
valence et le premier e´tat de conducion de la boˆıte quantique. Eee (23 meV ) est
l’e´nergie d’interaction entre deux e´lectrons situe´s dans la boˆıte. Eeh (29 meV) est
l’e´nergie d’interaction d’un trou et d’un e´lectron de la boˆıte. Toutes ces e´nergies
sont des valeurs positives. Nous allons de´crire les e´nergies E0β des diffe´rents e´tats
Fig. 2.10 – Repre´sentation sche´matique des e´nergies caracte´ristiques de la boˆıte
quantique sous champ e´lectrique [6].
possibles de la boˆıte quantique (voir Tab.2.3)
– L’e´nergie du vide d’excitation ∅ est nulle par de´finition.
– Pour passer de l’e´tat a` un e´lectron e a` l’e´tat ∅ il faut ioniser l’e´lectron de
la boˆıte. Sans champ e´lectrique, l’e´nergie a` fournir est Ei. Ainsi l’e´nergie de
l’e´tat e vaut −Ei.
– L’e´nergie de l’e´tat a` deux e´lectrons 2e est l’e´nergie de 2 e´tat a` un e´lectron
laquelle nous ajoutons l’e´nergie d’inte´raction e´lectron-e´lectron.
– Comme l’e´nergie nulle est fixe´ au niveau de la mer de Fermi et que l’e´nergie
du trou est l’inverse de l’e´nergie du niveau e´lectronique associe´, nous pou-
vons calculer l’e´nergie du trou de plus basse e´nergie dans la boˆıte quantique.
D’apre`s la figure 2.10 cette e´nergie vaut Eg + Ei.
– L’e´tat X contient un e´lectron et un trou, son e´nergie sera la somme des
e´nergies du trou et de l’e´lectron et d’un terme d’inte´raction e´lectron-trou
Eeh qui est ne´gatif puisqu’il stabilise la paire.
– L’e´nergie du trion X− se de´duit en sommant l’e´nergie de l’e´tat X et de
l’e´tat e, en faisant attention que l’e´lectron supple´mentaire inte´ragit avec
un trou et un e´lectron. Il faudra donc ajouter cette e´nergie d’inte´raction
Eee − Eeh.
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Etat de charge de la boˆıte E0β de´calage Stark
∅ 0 0
e −Ei −eEel(Va)
2e −2Ei + Eee −2eEel(Va)
h Eg + Ei eEel(Va)
X Eg − Eeh 0
X− Eg − Ei + Eee − 2Eeh −eEel(Va)
Tab. 2.3 – 2e`me col : Energie pour chaque e´tat de charge de la boˆıte quantique.
3e`me col : Evolution de l’e´nergie d’interaction e´lectrostatique de la charge de la
boˆıte avec le champ e´lectrostatique engendre´ par Vs et Va. [6].
Fig. 2.11 – Evolution des e´nergies des e´tats de la boˆıte en fonction de la tension
applique´e Va. Les traits pleins correspondent aux e´tats stables, les traits pointille´s
aux e´tats instables. [6]
A partir du tableau 2.3, nous repre´sentons sur la figure 2.11 l’e´volution en
e´nergie des e´tats e, 2e, h, X, X− et du vide en fonction de la tension applique´e.
Nous voyons que pour une meˆme tension applique´e, plusieurs e´tats de charge
coexistent. Or, en e´tudiant la photoluminescence de boˆıte quantique unique, nous
conside´rons la transition entre e´tats initiaux, qui sont ici un trou, l’e´tat X ou bien
l’e´tat X−, et des e´tats finaux qui sont le vide ou un e´lectron dans la boˆıte. Il faut
donc de´terminer l’e´volution de la nature de ces e´tats en fonction de Va. Nous
allons de´crire l’e´volution de l’e´tat final avec Va.
– Pour Va < V3, l’e´tat fondamental est le vide d’excitation, la structure de
bande correspondante est repre´sente´e sur la figure. L’e´tat Se est plus haut
en e´nergie que le niveau de Fermi EF , les e´lectrons ne peuvent rester dans
cette e´tat. 2.12(a),
– Pour Va = V3, le premier niveau e´lectronique de la boˆıte est re´sonant avec
le niveau de Fermi, cas (b) de la figure 2.12, l’e´tat a` un e´lectron devient
donc stable,
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Fig. 2.12 – Evolution du premier e´tat de conduction de la boˆıte quantique en
fonction de la tension Va applique´e. Fig (a) Va < V3, Fig (b) Va = V3 et Fig(c)
V3 < Va.
– Pour V3 < Va < V4, cas (c) de la figure 2.12, seul l’e´tat a` un e´lectron est
stable. La boˆıte quantique peut contenir deux e´lectrons mais du fait de
l’interaction coulombienne entre les deux e´lectrons, la re´sonance entre le
niveau de Fermi et le premier niveau e´lectronique de la boˆıte ne permet pas
d’avoir deux e´lectrons dans la boˆıte. C’est le blocage de Coulomb. Il faut
encore diminuer le champ e´lectrique de telle sorte que l’e´nergie de l’e´tat a` 2
e´lectrons passe en dessous de l’e´nergie de l’e´tat a` un e´lectron. La diffe´rence
V4 − V3 est alors proportionnelle a` l’e´nergie d’interaction e´lectron-e´lectron
Eee. Plus pre´cise´ment on a e(V4 − V3) = Eee
– Pour Va > V4, l’e´tat a` deux e´lectrons est l’e´tat stable.
Nous de´taillons a` pre´sent les e´tats initiaux.
– Pour Va < V1, les e´tats peuple´s par le pompage sont l’e´tat de trou, h, et
l’e´tat X. L’e´nergie de h e´tant infe´rieure a` celle de X, X n’est pas un e´tat
favorise´, h sera l’e´tat initial. Car l’e´tat Se est plus haut en e´nergie que le
niveau de Fermi EF , l’e´lectron sort de la boˆıte par effet tunnel (cas (a) de
la figure 2.12).
– Pour Va = V1, les deux e´tats (h et X) ont la meˆme e´nergie. Il y a donc deux
e´tats initiaux possibles (cas (b) de la figure 2.12).
– Pour V1 < Va < V2, l’e´tat X devient l’e´tat stable, car le niveau e´lectronique
passe sous le niveau de Fermi (cas (c) de la figure 2.12).
– Pour Va = V2, les e´tats excitonique X et exciton charge´ X
−1 ont la meˆme
e´nergie.
– Pour Va > V2, l’e´tat excite´ stable devient l’exciton charge´ X
−1. L’e´tat trion
X− ne peut accepter encore un e´lectron car il ferait intervenir un niveau
e´lectronique d’e´nergie beaucoup plus e´leve´e. C’est le blocage de Coulomb
excitonique.
Il est important de noter que la transition [0− e] (Va = V3) et la transition
[X −X−] (Va = V2) n’ont pas lieu a` la meˆme tension. Cette diffe´rence provient
du fait que dans l’e´tat X− il y a trois charges inte´ragissant. D’apre`s le tableau
2.3, la diffe´rence d’e´nergie E(X−) − E(X) diffe`re de E(e) − E(0) par le terme
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Eee−Eeh. Ce terme est ne´gatif : ceci provient du fait que dans l’exciton la pre´sence
du trou stabilise l’e´lectron supple´mentaire plus que l’e´lectron ne le de´stabilise. Le
blocage de Coulomb est donc re´duit. La mesure de la diffe´rence de tension V3−V2
nous donne donc acce`s a` la valeur de Eee−Eeh. Typiquement cette e´nergie vaut 6
meV [16, 81, 82, 83]. Si le bras de levier de notre structure vaut 7, nous trouvons
que la diffe´rence de tension V3 − V2 vaut environ 40 mV .
Fig. 2.13 – Evolution du spectre de photoluminescence d’une boˆıte quantique
unique en fonction de la tension applique´e pour une tempe´rature de T=10K,
sous excitation He-Ne.
Evolution de la photoluminescence avec la tension applique
Nous venons de de´terminer les domaines d’existence des diffe´rents e´tats de
charge en fonction de la polarisation de la diode. Cette analyse nous permet de
comprendre l’e´volution du spectre de PL d’une boˆıte unique.
– Pour Va < V1, l’e´tat excite´ stable (h) ne contient pas de paire e´lectron-
trou, il ne peut y avoir de recombinaison. Nous ne voyons pas de signal de
photoluminescence.
– Pour V1 < Va < V2, l’e´tat excite´ stable (X) est un e´tat de paire. Apre`s
recombinaison de cette paire, l’e´tat final est le vide d’excitation. Le photon
e´mis a l’e´nergie de l’e´tat (X).
– Pour V2 < Va, l’e´tat excite´ stable (X
−), contenant 2 e´lectrons et 1 trou
est uniquement couple´ a` l’e´tat (e) par recombinaison de sa paire e´lectron-
trou. Le photon e´mis posse`de l’e´nergie E(X−) − E(e). D’apre`s le tableau
2.3, cette e´nervie vaut aussi E(X) + Eee − Eeh. On retrouve la quantite´
Eee − Eeh pour le de´calage des raies X et X−. Les deux mesures de cette
valeur sont inde´pendantes.
Nous avons e´tudie´ l’e´volution du spectre de photoluminescence avec la tension
applique´e. Ce spectre est trace´ sur la figure 2.13. Nous distinguons deux raies qui
existent sur des domaines de tension diffe´rents, nous voyons la raie correspon-
dant a` la recombinaison de X pre´sente pour des tensions comprises entre -0.3 V
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et -0.15 V . Sur cette meˆme figure, nous voyons le de´but du plateau associe´ a` la
recombinaison d’une paire e´lectron trou de X−. Nous avons donc de´termine´ les
valeurs de V1 et V2 : V1 = −0.29 V et V2 = −0.16 V . D’apre`s le tableau 2.3, pour
une tension Va fixe, l’e´nergie se´parant les deux raies vaut toujours E
eh−Eee. Elle
est caracte´ristique de la transition X-X−. Sur cette figure nous mesurons une
diffe´rence d’e´nergie e´gale de 6 meV .
Ainsi il est possible en appliquant un tension sur une diode Schottky conte-
nant des boˆıtes quantiques de controˆler leur charge a` l’e´lectron pre`s. Apre`s avoir
identifie´ chaque raie, nous pouvons e´tudier l’effet du champ e´lectrique sur la lar-
geur de raie pour un e´tat de charge. La re´solution spectrale de notre de´tection
multicanale ne permet pas d’e´tudier l’e´volution du profil, ni meˆme de mesurer
la largeur a` mi-hauteur (typiquement une cinquantaine de µeV ). Nous devons
utiliser un interfe´rome`tre de Michelson pour re´soudre spectralement les boˆıtes
quantiques et nous de´taillons le protocole exprimental qui permet d’e´tudier avec
une grande pre´cision les spectres de raie.
2.3 Spectroscopie par transforme´e de Fourier
La technique de spectroscopie par transforme´e de Fourier est expose´e dans
cette section. Elle permet d’atteindre des re´solutions spectrales de l’ordre de 0.5
µeV et de de´terminer la forme des raies car dans le cas des boˆıtes InAs/GaAs,
les largeurs a` mi-hauteur varient entre 5 et 100 µeV .
2.3.1 Principe
Le principe de la spectroscopie par transforme´e de Fourier est d’enregistrer la
transforme´e de Fourier de I(ω), c’est a` dire de de´tecter la figure d’autocorre´lation
du champ e´lectrique e´mis par la boˆıte (voir figure 2.15). Pour cela, le signal passe
dans un interferome`tre de Michelson dont l’un des deux bras est de longueur
variable et introduit un retard variable τ . La figure d’autocorre´lation est produite
quand on enregistre l’e´volution de l’intensite´ de la figure d’interfe´rence en fonction
du retard entre les deux bras. A partir de la figure d’interfe´rence, il est possible
de calculer le spectre d’e´mission associe´.
Soit E(t) le champ e´lectrique e´mis par la boˆıte. Nous ne nous occupons pas
de l’aspect vectoriel du champ e´lectrique car nous ne travaillons que selon une
polarisation de´termine´e par le polariseur de de´tection place´ en amont de l’in-
terfe´rome`tre. En sortie de l’interfe´rome`tre, pour un retard τ , l’intensite´ de´tecte´e
vaut :
I(τ) =
∫ T/2
−T/2
|E (t) + E (t− τ) |2dt (2.6)
En effet si notre de´tecteur a un temps d’acquisition T, le signal est inte´gre´ sur
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cette pe´riode. En de´veloppant l’inte´grant de l’e´galite´ 2.6, l’expression devient :
I(τ) = 2
∫ T/2
−T/2
E (t)E∗ (t) dt+ 2ℜ
(∫ T/2
−T/2
E (t)E∗ (t− τ) dt
)
(2.7)
Si nous introduisons l’intensite´ moyenne I0 de´finie par :
I0 =
∫ T/2
−T/2
E (t)E∗ (t) dt (2.8)
nous pouvons alors exprimer l’intensite´ en sortie de l’interfe´rome`tre sous la forme :
I(τ) = 2I0 [1 + γ(τ)] (2.9)
avec :
γ(τ) =
ℜ
[∫ T/2
−T/2E((t)E
∗ (t− τ) dt
]
I0
(2.10)
Le temps d’inte´gration du de´tecteur est de 22 ms, les retards τ typiques sont eux
de l’ordre de 200 ps. On peut assimiler le temps d’inte´gration a` un temps infini.
L’expression 2.10 devient alors :
γ(τ) =
limT→∞ℜ(
∫ +T/2
−T/2 E (t)E
∗ (t− τ) dt)
I0
(2.11)
On reconnaˆıt alors au nume´rateur de cette expression la fonction d’autocorre´lation
du champ e´lectrique. On peut alors utiliser le the´ore`me de Wiener-Khintchine
qui montre que la fonction d’autocorre´lation de l’amplitude est la transforme´e de
Fourier de la densite´ spectrale :
limT→∞
∫ T/2
−T/2
E (t)E∗ (t− τ) dt =
∫ +∞
−∞
|E(ω)|2e−iωτdω (2.12)
L’intensite´ de´tecte´e s’e´crit alors :
I(τ) = 2I0
[
1 +
1
I0
ℜ (TF (|E (ω) |2))) = 2I0(1 + 1
I0
ℜ
(∫ +∞
−∞
I (ω) e−iωτdω
)]
(2.13)
|E(ω)|2 = I(ω) est la densite´ spectrale de puissance du rayonnement. Nous me-
surons expe´rimentalement la norme de la fonction γ(τ) qui est le contraste de la
figure d’interfe´rence. Si ω0 est la fre´quence centrale de la raie, on peut montrer
que l’intensite´ de´tecte´e vaut [84] :
I(τ) = 2I0 [1 + C(τ)cos (ω0τ + φ(τ))] avec C(τ) =
|TF (I (ω))|
I0
(2.14)
Le calcul de la fonction φ(τ) est de´taille´ dans [84] et C(τ) est la norme de
la transforme´e de Fourier du spectre. C’est cette fonction que nous obtenons
expe´rimentalement. Sa mesure donne acce`s, par transforme´e de Fourrier, au spectre
de la raie.
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Fig. 2.14 – Enregistrement d’un interfe´rogramme, pas = 10 fs, dure´e d’inte´gration
= 0.5 s, temps total pour de la mesure : 41 min.
2.3.2 Interfe´rome`tre de Michelson
Description de l’interfe´rome`tre
L’interfe´rome`tre de Michelson utilise´ a e´te´ monte´ par Ce´cile Kammerer, Guillaume
Cassabois et Christophe Voisin. Dans cet interfe´rome`tre, la lame se´paratrice se-
mire´fle´chiss˜ante permet de se´parer le signal issu de la boˆıte. Les deux faisceaux
lumineux sortant de la lame, se propagent dans les deux bras du Michelson. Le
miroir de chaque bras est un coin de cube re´trore´flecteur, ce qui facilite le re´glage
du Michelson. L’un des deux coins est monte´ sur une ligne a` retard motorise´e.
Ces miroirs permettent de renvoyer les deux faisceaux sur la se´paratrice qui les
recombine. Nous controˆlons le retard d’un des bras par rapport a` l’autre avec la
ligne a` retard, le pas minimum pour le retard est de 0.66 fs.
En sortie du Michelson, le spectrome`tre de´crit plus haut permet de filtrer
le signal analyse´ par transforme´e de Fourier et de ne de´tecter que le signal de
la boˆıte. Cependant la feneˆtre spectrale du spectrome`tre doit eˆtre suffisamment
grande pour ne pas tronquer le spectre d’e´mission de la boˆıte. Nous reviendrons
sur ce point ulte´rieurement.
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Stabilite´ me´canique
Le pas du de´placement de la ligne a` retard du Michelson est fixe´ a` 20 fs.
Ce pas est plus grand que 2π
ω0
et produit un e´chantillonage ale´atoire qui est suffi-
samment dense pour ne pas de´former la figure d’interfe´rence tout en permettant
d’effectuer des enregistrements sur des retards assez longs (200 ps). Toutefois ces
enregistrements ont des dure´es de l’ordre de l’heure. De fait, il faut absolument
controˆler la stabilite´ me´canique du syste`me pour pouvoir re´aliser des enregistre-
ments sans avoir a` retoucher l’optimisation.
La stabilite´ me´canique du dispositif expe´rimental est donc essentielle pour une
e´tude par spectroscopie par transforme´e de Fourier base´ sur un de´tecteur mono-
canal. L’alignement optique est sensible au moindre choc et de´grade le signal de
photoluminescence d’une boˆıte quantique. Il faut donc controˆler toute fluctuation
me´canique du dispositif. Le cryostat (Low Movement fabrique´ par Oxford) a e´te´
choisi pour minimiser les de´rives possibles de l’e´chantillon. La pompe a` vide du
cryostat et celle assurant la circulation d’Helium sont isole´es du cryostat par des
amortisseurs. Il faut e´galement avoir un dispositif de de´tection stable : l’objectif
de microscope monte´ sur des cristaux pie´zoe´lectriques a une tre`s faible de´rive en
position. La stabilite´ me´canique du dispositif est au final d’une a` deux heures.
Les raies ne doivent donc pas eˆtre plus fines que 6 µeV pour eˆtre e´tudiables par
notre syste`me.
Optimisation de la feneˆtre spectrale
Au cours de la the`se d’Ivan Favero, la feneˆtre de filtrage du spectrome`tre
e´tait d’environ 150 µeV [4]. Cette valeur limite l’e´tude fine de la forme du profil
de raie a` cause de la troncature des bords de la raie par le photode´tecteur. A
l’aide d’un syste`me afocal de grandissement G = 2/5 nous avons augmente´ la
feneˆtre spectrale du spectrome`tre d’un facteur G = 5/2. La nouvelle feneˆtre de
de´tection vaut 440 µeV .
2.3.3 Traitement des donne´es
Nous rappelons l’expression the´orique de la figure d’interfe´rence obtenue :
I(τ) = 2I0 [1 + C(τ) cos(ω0τ + Φ(τ))] (2.15)
Dans l’interfe´rogramme enregistre´ (voir 2.15), apparaˆıt une partie rapidement
variable correspondant a` la sinusoide cos(ω0τ + Φ(τ)) module´e par une partie
lentement variable qui est le contraste C(τ). D’apre`s la section 2.3, cette fonction
est la transforme´e de Fourier de la densite´ spectrale I(ω − ω0).
2.3. SPECTROSCOPIE PAR TRANSFORME´E DE FOURIER 55
Le contraste expe´rimental peut se calculer avec l’expression :
C(τ) =
〈∣∣∣∣∣ I(τ)〈I(τ)〉50points − 1
∣∣∣∣∣
〉
20points
(2.16)
Nous expliquons cette expression.
– Comme le signal de photoluminescence e´volue le´ge`rement au cours de l’ac-
quisition, ces variations affectent la valeur I0 dans l’expression 2.15. En
calculant 〈I(τ)〉50points, nous obtenons l’e´volution de 2I0 au cours de l’ac-
quisition. Ainsi nous pouvons nous affranchir de la de´rive du signal de photo-
luminescence en normalisant la valeur de I(τ) par 〈I(τ)〉50points. Cependant
ces variations doivent eˆtre relativement lentes pour pouvoir eˆtre corrige´es.
– Le contraste varie suffisamment lentement devant le pas de de´placement de
la ligne a` retard (quelques dizaines de fs). Il peut eˆtre obtenu en moyennant
sur 20 points la norme de I(τ)〈I(τ)〉
50points
− 1. Car cette fonction n’est autre
que la fonction C(τ) cos(ω0τ + Φ(τ)) apparaissant dans l’e´quation 2.15.
En moyennant sa norme, nous supprimons la partie rapidement variable
cos(ω0τ + Φ(τ).
De´croissance gaussienne De´croissance exponentielle
Contraste C(τ) = e
−τ2
4T2 C(τ) = e−
|τ |
T
Spectre asssocie´ I(ω) ∝ e−T 2(ω−ω0)2 I(ω) = 1
(ω−ω0)2+ 1
T2
Largeur a` mi hauteur Γ = 2~
√
ln2
T Γ =
2~
T
Tab. 2.4 – De´croissance exponentielle et gaussienne et leur profil spectral associe´.
Au cours de nos expe´riences nous avons mesure´ en particulier des de´croissances
exponentielles ou gaussiennes du contraste C(τ) (voir tableau 2.4). Dans ces deux
cas limites, les raies sont respectivement lorentziennes et gaussiennes avec des
largeurs a` mi-hauteur inversement proportionnelles au temps caracte´ristique de
de´croissance T de´fini dans le tableau 2.4.
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2.4 Conclusion
Dans ce second chapitre ont e´te´ de´crits les diffe´rents protocoles expe´rimentaux
de´veloppe´s ou utilise´s au cours de cette the`se. Dans un premier temps nous avons
rappele´ le principe de microphotoluminescence de boˆıte quantique qui doit combi-
ner se´lections spectrale et spatiale pour permettre d’e´tudier une boˆıte quantique
unique. Dans une seconde partie, nous avons explique´ de quelle manie`re nous pou-
vions appliquer un champ e´lectrique transverse aux boˆıtes quantiques en plac¸ant
ces dernie`res dans des structures Schottky. Un tel dispositif permet de comman-
der par la polarisation de la diode le champ e´lectrique applique´, mais e´galement
de controˆler la charge de la boˆıte quantique a` l’e´lectron pre`s graˆce au blocage
de Coulomb. En e´tudiant l’e´volution de la photoluminescence d’une boˆıte quan-
tique en fonction du champ e´lectrique applique´, il est possible de de´terminer les
diffe´rents domaines d’existence des e´tats exciton neutre et charge´. Enfin dans une
dernie`re partie, nous avons explique´ comment nous pouvions obtenir le profil des
spectres avec une re´solution de 0.5 µeV graˆce a` la spectrome´trie par transforme´e
de Fourier.
Chapitre 3
Diffusion spectrale
Le premier chapitre s’achevait en montrant que les fluctuations de l’environ-
nement e´lectrostatique de la boˆıte pouvaient induire de la diffusion spectrale
au niveau du spectre d’e´mission de la boˆıte quantique. Un tel phe´nome`ne peut
re´duire les possibilite´s d’utilisation de la boˆıte quantique. En re´gime lent de fluc-
tuations, l’e´nergie du photon e´mis est ale´atoire, ce qui se re´ve`le tre`s geˆnant si
on veut utiliser les boˆıtes quantiques comme source de photon unique. En re´gime
rapide de fluctuations, c’est a` dire pour des fluctuations plus rapides que le temps
de vie des paires e´lectron-trou, la cohe´rence de toute superposition d’e´tats de la
boˆıte est de´grade´e par un de´phasage ale´atoire.
Pour pouvoir espe´rer re´duire l’impact de la diffusion spectrale, il faut d’abord
identifier clairement les sources de fluctuations affectant les boˆıtes. Avant de
pre´senter notre e´tude expe´rimentale, il est ne´cessaire de mode´liser l’effet de la
diffusion spectrale sur la cohe´rence des e´tats de la boˆıte quantique. Dans ce but,
nous utilisons le mode`le des syte`mes a` deux niveaux (TLS pour Two Level Sys-
tem) qui permet de ge´ne´rer un bruit quelconque en conside´rant comme source de
fluctuation N syste`mes inde´pendants e´voluant entre deux e´tats possibles. L’e´tat
de chaque syste`me appele´ TLS, est de´crit par un processus ale´atoire a` deux valeurs
appele´ bruit te´le´graphique. Il est alors possible de calculer de manie`re classique le
spectre d’e´mission de tout objet unique subissant les fluctuations de son environ-
nement. Cette mode´lisation de´crit le phe´nome`ne de diffusion spectrale au niveau
des boˆıtes quantiques de semiconducteur [7], mais aussi dans de nombreux do-
maines de la physique : en physique des liquides [85], en RMN [86] ou bien encore
en physique atomique [87].
Dans un premier temps, le cas d’un seul te´le´graphe est aborde´ : il permet de
de´crire simplement la phe´nome´nologie de la diffusion spectrale tout en expliquant
le phe´nome`ne de coalescence. Le calcul est ensuite e´tendu a` N TLS, on montre
alors que pour N suffisamment grand, la loi de distribution des fre´quences tend
alors vers une loi normale. La mode´lisation TLS tend vers le mode`le de Kubo-
Anderson, base´ sur une mode´lisation gaussienne des fluctuations. Elle permet
alors de rendre compte du phe´nome`ne de re´tre´cissement par le mouvement observe´
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en RMN.
3.1 Origines
3.1.1 De´finition
Le phe´nome`ne de diffusion spectrale correspond a` une e´volution ale´atoire du
spectre d’e´mission d’objets uniques ou d’ensemble d’objets. Il est une manifesta-
tion des proprie´te´s fluctuantes de l’environnement affectant le spectre de l’objet
d’e´tude.
Ainsi Ambrose et Moerner en e´tudiant une mole´cule unique de pentace`ne dans un
bain de p-terphenyl refroidi a` 1.5K constatent que la raie d’e´mission du syste`me
pre´sente des sauts spectraux [88]. Ils expliquent cette e´volution par des fluctua-
tions des contraintes me´caniques affectant l’e´mission de la mole´cule.
Ce phe´nome`ne s’ave`re geˆnant pour e´tudier des objets uniques tels que les boˆıtes
quantiques. Ainsi Empedocles, pour les boˆıtes collo¨ıdales de CdSe recouvertes
d’une couche de ZnS (type coeur/coquille) [7] et Robinson [10] ou Tu¨rck [8], dans
le cas des boˆıtes quantiques e´pitaxie´es mettent en e´vidence ce phe´nome`ne. Les
re´sultats de Tu¨rck et d’Empedocles sont repre´sente´s respectivement sur les figures
3.2 et 3.1. Sur la figure 3.2, issue des travaux de Tu¨rck et al, nous constatons
que chaque raie subit des fluctuations discre`tes qui lui sont propres [8]. Sur la
figure 3.1, obtenue par Empedocles et al, nous pouvons voir une e´volution tem-
porelle de la position spectrale mais aussi du profil de la raie de PL [7]. Dans
la figure apparaissent trois spectres de la meˆme boˆıte quantique obtenus a` une
minute d’intervalle. Sur la figure (c), la raie pre´sente un shift de 11 meV avec
une largeur a` mi hauteur qui est double´e par rapport au spectre de la figure
(a). Le phe´nome`ne de diffusion spectrale est un inconve´nient pour l’utilisation de
boˆıte quantique comme source de photons uniques. La longueur d’onde d’e´mission
ne peut eˆtre de´finie avec rigueur et dans le cas des nanocristaux collo¨ıdaux, la
diffusion spectrale s’accompagne souvent d’un scintillement de l’e´mission [41].
3.1.2 Manifestation
Dans ce paragraphe nous pre´sentons quelques manifestations du phe´nome`ne
de diffusion spectrale.
Roˆle de l’arrangement cristallin sur l’e´mission dans les verres
Si des chromophores sont place´s dans des verres, il est facile de sonder l’ab-
sorption de ces syste`mes par des expe´riences de hole burning [89]. En effectuant
des mesures en fonction de la tempe´rature, Small et al de´terminent des largeurs
de trou d’absorption supe´rieures a` celles donne´es par le T2 du syste`me [90].
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Fig. 3.1 – Trois spectres d’une meˆme boˆıte quantique de CdSe pris a` une minute
d’intervalle [7].
Fig. 3.2 – Evolution temporelle d’un ensemble de raies de boˆıtes quantiques de
CdSe [8].
Il est possible d’expliquer cet e´largissement du spectre d’absorption en conside´r˜ant
les mouvements mole´culaires pre´sents dans les verres. Dans les cristaux, l’inva-
riance par translation du syste`me fait que tout mouvement de l’arrangement
cristallin peut eˆtre de´crit en terme d’occupation de modes de phonons. Dans les
syste`mes de´sordonne´s, comme les liquides ou les verres, l’invariance par transla-
tion est perdue, il existe alors une grande varie´te´ de micro-arrangements cristal-
lins au sein de ces syste`mes. Ces structures cristallines locales peuvent e´voluer au
cours du temps.
Du fait de ces inhomoge´ne´ite´s structurelles, les verres se comportent de manie`re
diffe´rente par rapport aux cristaux [91, 89]. Les chaleurs spe´cifiques des verres
sont, par exemple, plus e´leve´es que celles des cristaux de meˆme composition [91].
En mode´lisant les sources de fluctuations de l’arrangement cristallin autour de
la mole´cule par des syte`mes a` deux niveaux (mode`le TLS), Schulte et al [85]
parviennent a` interpre`ter quantitativement les largeurs de hole burning mesure´es.
Leur mode´lisation fournit des capacite´s calorifiques en accord avec celles mesure´es
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inde´pendamment.
Influence du mouvement Brownien sur les spectres de RMN
Le phe´nome`ne de diffusion spectrale affecte aussi les spectres de re´sonance
magne´tiques nucle´aire (RMN) et induit un comportement surprenant : le re´tre´cis-
sement par le mouvement.
En pre´sence d’un champ magne´tique externe B0, la composante Sz du spin
nucle´aire s’oriente selon deux directions : une paralle`le, l’autre antiparalle`le au
champ magne´tique. Ces deux e´tats sont se´pare´s par l’e´nergie ∆E de retournement
de spin :
∆E = γ~B (3.1)
ou` γ est le rapport gyromagne´tique et B le champ magne´tique local.
Une expe´rience de re´sonance magne´tique nucle´aire (RMN) consiste a` mesurer
l’e´nergie de retournement ∆E. D’apre`s l’e´quation 3.1, cette e´nergie est propor-
tionnelle au champ magne´tique local B. Or B est la somme du champ magne´tique
applique´ et d’un champ magne´tique cre´e´ par la distribution des spins nucle´aires
avoisinants. En mesurant l’e´nergie de retournement du spin, il est alors possible
d’analyser l’e´crantage du champ magne´tique engendre´ par l’environnement [86].
Dans les phases condense´es, l’agitation thermique perturbe l’orientation des spins
nucle´aires, ce qui produit une fluctuation du champ magne´tique local et donc
du splitting ∆E. Le spectre de RMN est ainsi soumis au phe´nome`ne de diffu-
sion spectrale. Ce dernier se manifeste par un e´largissement inhomoge`ne ana-
logue a` celui observe´ dans les verres. Ce comportement a e´te´ mis en e´vidence
expe´rimentalement pour la premie`re fois par Carr et Purcell en 1954 [92]. Cepen-
dant, des e´tudes RMN en tempe´rature ont mis en e´vidence une phe´nome´nologie
tre`s diffe´rente. En e´levant la tempe´rature, le spectre RMN devient de plus en
plus fin [93, 12]. C’est le phe´nome`ne de re´tre´cissement par le mouvement. Les
fluctuations du champ magne´tique deviennent trop rapides et sont moyenne´es,
l’e´largissement inhomoge`ne est re´duit.
Etude de mole´cule unique
Les phe´nome`nes de diffusion spectrale que nous venons d’e´voquer affectaient
des ensembles d’objets. En conside´rant des objets uniques, il est possible de me-
surer en temps re´el les fluctuations de l’environnement, si les temps d’acquisition
des de´tecteurs ne sont pas trop grands devant les temps de fluctuations.
Si on s’inte´resse au fonctionnement d’une enzyme, en e´tudiant les fluctuations
temporelles du spectre d’e´mission d’une mole´cule unique, nous pouvons acce`der
a` la dynamique de la re´action chimique catalyse´e par l’enzyme. Nous pouvons
par exemple citer Lu et al qui e´tudient le fonctionnement d’une enzyme cata-
lysant l’oxydation du cholesterol, cette mole´cule sera note´e E − FAD. Cette
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Fig. 3.3 – Evolution de l’e´mission de la mole´cule au cours du temps [9].
enzyme contient un centre fluorescent dont on peut e´tudier le spectre d’e´mission.
L’e´volution au cours du temps de l’intensite´ lumineuse e´mise par une mole´cule
unique de E−FAD est repre´sente´e sur la figure 3.3. Lin constate que cette inten-
site´ change au cours du temps par sauts ale´atoires [9]. Ce phe´nome`ne peut s’ex-
pliquer si on conside´re que la mole´cule fluctue entre deux e´tats : un e´tat brillant
et un e´tat noir, c’est le phe´nome`ne de scintillement (blinking). L’e´tat brillant
est l’e´tat E −FAD et l’e´tat noir correspond a` l’e´tat re´duit E −FADH2 de l’en-
zyme apre`s oxydation d’un choleste´rol. L’enzyme, dans son e´tat noir (e´tat re´duit)
peut alors revenir a` son e´tat brillant (e´tat oxyde´) au contact de dioxyge`ne (voir
Fig.3.4) ; chaque chute d’intensite´ dans la figure 3.3 correspond donc a` l’oxyda-
tion d’un cholesterol. En e´tudiant l’e´mission au cours du temps de cette enzyme,
Fig. 3.4 – Changement de configuration de l’enzyme [9].
Lu parvient a` suivre en temps re´el la re´action chimique de´crite dans la figure 3.4
et ainsi connaˆıtre le fonctionnement de cette enzyme.
Un changement de conformation, de configuration ou de composition d’une
mole´cule unique est source de diffusion spectrale. Dans le cas de l’e´tude de
mole´cule unique, la diffusion spectrale donne acce`s a` la cine´tique de changements
d’e´tats de la mole´cule.
Les mole´cules uniques place´es dans des gels ressentent aussi les fluctuations de
la matrice polyme`re qui les contient [88]. Nous allons de´crire a` pre´sent de quelle
manie`re l’environnement perturbe l’e´mission de boˆıtes quantiques e´pitaxie´es.
Etude de boˆıte quantique unique
Le phe´nome`ne de diffusion spectrale au niveau des boˆıtes quantiques e´pitaxie´es
a e´te´ observe´ par de nombreux groupes [7, 10, 40]. Ainsi Robinson et al, en
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e´tudiant des boˆıtes quantiques e´pitaxie´es de InAlAs dans une matrice de GaAs
[10], constatent une e´volution temporelle du spectre d’e´mission de boˆıtes quan-
tiques uniques. Cette e´tude est repre´sente´e sur la figure 3.5. Sur cette figure, les
Fig. 3.5 – Evolution du spectre d’e´mission d’un ensemble de boˆıtes, entre les
deux fleˆches la puissance d’excitation est augmente´e [10].
fleˆches servent a` indiquer les instants ou` la puissance est augmente´e. Ainsi, jus-
qu’a` 34 min la puissance est constante, a` cet instant la densite´ d’excitation est
alors augmente´e et les fluctuations du spectre sont alors plus rapides. Robinson
explique ces re´sultats par la pre´sence de de´fauts dans l’arrangement cristallin
de la couche de mouillage. Ces derniers peuvent constituer des pie`ges pour les
charges libres. Ainsi le pie´geage et le de´pie´geage de charges dans les de´fauts pro-
voquent des fluctuations de l’environnement e´lectrostatique de la boˆıte. Du fait
de l’effet Stark (voir 3.6), l’e´nergie de l’exciton dans la boˆıte de´pend du champ
e´lectrique local. Si l’e´tat de charge des pie`ges autour de la boˆıte fluctue, le spectre
d’e´mission de la boˆıte quantique sera donc sujet a` la diffusion spectrale.
Robinson interpre`te l’effet en puissance observe´ sur la figure 3.5 comme une
Fig. 3.6 – Mode´lisation de l’effet Stark sur une boˆıte quantique. En pre´sence
d’une charge proche, le champ e´lectrique local est modifie´, ce qui provoque par
effet Stark une modification de l’e´nergie de recombinaison de la boˆıte.
photoactivation de la diffusion spectrale ou` augmenter la puissance d’excitation
revient a` cre´er plus de charges libres, ce qui active le pie´geage et le de´pie´geage.
Sur le tableau 3.1 sont re´sume´es les diffe´rentes manifestations de la diffu-
sion spectrale qui ont e´te´ de´crites. Si on e´tudie des ensembles d’objets, nous
sommes dans la limite stationnaire de la diffusion spectrale. Il y a e´largissement
inhomoge`ne du spectre. Les largeurs a` mi-hauteur mesure´es sont supe´rieures a`
l’inverse du temps de de´cohe´rence du syste`me.
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Objet d’e´tude Source de fluctuation Diffusion spectrale
Ensemble de chromophores Re´arrangement Elargissement
dans les verres mole´culaire inhomoge`ne
Ensemble de spins nucle´aires Fluctuation des spins Elargissement inhomoge`ne
nucle´aires proches +Re´tre´cissement par le mouvement
Mole´cule unique Echange d’hydroge`ne Scintillement de
avec l’environnement l’e´mission
Pie´geage et Evolution de
Boˆıte quantique unique de´pie´geage l’e´nergie de
de charges recombinaison
Tab. 3.1 – Diffe´rentes manifestations de la diffusion spectrale.
Dans la section suivante, nous pre´sentons le calcul du spectre d’e´mission mo-
difie´ par diffusion spectrale. Il est base´ sur un mode`le de fluctuations conside´rant
des syste`mes a` deux niveaux comme sources de perturbations. Nous allons mon-
trer en particulier que ce mode`le est applicable pour l’ensemble des cas de diffusion
spectrale pre´sente´s.
3.1.3 Spectre e´mis par un objet unique
Traitement classique de l’e´mission
Dans le second chapitre nous avons montre´ comment mesurer la fonction d’au-
tocorre´lation du champ e´lectrique a` l’aide d’un interfe´rome`tre de Michelson. Or
le the´ore`me de Wiener-Khintchine relie la fonction d’autocorre´lation du champ
e´lectrique au spectre I(ω) par la relation :
∫ +∞
−∞
exp (iωτ) |E (ω)|2 dω = lim
T→∞
∫ +T/2
−T/2
E∗ (t+ τ)E (t) dt (3.2)
Si TF de´signe la transforme´e de Fourier et 〈〉T est la moyenne sur un temps T.
L’expression 3.2 peut se re´e´crire :
T. 〈E∗(t+ τ)E(t)〉T = TF (I(ω)) (3.3)
Pour un dipoˆle oscillant a` la fre´quence ω, le champ rayonne´ va osciller a` la meˆme
fre´quence. En posant µ(t) le moment dipoˆlaire du syte`me a` l’instant t, nous allons
voir dans la suite que la fonction d’autocorre´lation du dipoˆle 〈µ∗ (t+ τ)µ (t)〉T
ou du champ e´lectrique rayonne´ 〈E∗ (t+ τ)E (t)〉T sont de´termine´es par l’accu-
mulation de phase modifie´e par les variations de pulsation.
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Effets des fluctuations sur la cohe´rence du syste`me
Comme le syste`me subit des fluctuations de son environnement, la fre´quence
de transition du syste`me a` deux niveaux est une variable ale´atoire ωab(t). Dans
un traitement classique de l’e´mission, l’e´volution du dipoˆle µ(t) est de´crite par
l’e´quation diffe´rentielle :
dµ (t)
dt
= iωab(t)µ(t) (3.4)
ce qui peut eˆtre inte´gre´ en :
µ (t) = µ (0) expi
R t
o
ωab(θ)dθ (3.5)
Fig. 3.7 – Evolution de δω(t)
ωab(t) peut eˆtre de´compose´e selon l’expression :
ωab(t) = ω0 + δω(τ) (3.6)
ou` ω0 est la valeur moyenne dans le temps 〈ωab (t)〉T et δω(t) sa partie fluctuante.
Un exemple d’e´volution temporelle de cette dernie`re est de´crite sur la figure 3.7.
La fonction d’autocorre´lation du dipoˆle s’e´crit :
〈µ∗(t+ τ)µ(t)〉T = |µ0|2 exp (−iω0τ) Φ(τ) (3.7)
ou` Φ(τ) est la fonction dite de relaxation du syste`me. Elle est de´crite par l’ex-
pression :
Φ(τ) =
〈
exp
(
i
∫ τ
0
dθδω (θ)
)〉
T
(3.8)
Nous obtenons une relation analogue pour l’autocorre´lation du champs :
〈E∗(t+ τ)E(t)〉T = |E0|2 exp (−iω0τ) Φ(τ) (3.9)
La fonction Φ(τ) ve´rifie donc l’e´galite´ :
|Φ(τ)| = |〈E
∗(t+ τ)E(t)〉T |
E20
(3.10)
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D’apre`s l’e´galite´ 3.3 nous trouvons :
|Φ(τ)| = |I (ω)|
TE20
(3.11)
Or dans le de´nominateur de cette expression on reconnaˆıt la de´finition de I0 =
TE20 du chapitre 2 (voir Eq.2.8 p.52). L’expression pre´ce´dente se simplifie :
|Φ(τ)| = |I (ω)|
I0
(3.12)
Nous reconnaissons la de´finition de la fonction contraste C(τ) qui apparaˆıt dans
l’e´galite´ 2.14 p.52 du chapitre 2. Nous pouvons conclure :
|Φ(τ)| = C(τ) (3.13)
Ainsi le spectre I(ω) et le contraste C(τ) se de´duisent de Φ(τ) selon les formules :
|Φ(τ)| = C(τ) = |TF (I(ω))| (3.14)
Comme Φ(τ) est une valeur moyenne dans le temps, il est indispensable de
connaˆıtre la loi de probabilite´ P (δω) pour pouvoir de´terminer le spectre et le
contraste associe´. Dans la section suivante nous allons de´finir la distribution de
probabilite´ de´crivant la variable ale´atoire δω(t).
3.2 Mode´lisation de la diffusion spectrale par un
bruit te´le´graphique
A partir des travaux de Kubo [94], d’Anderson [38] et de Burstein [95, 96],
Eberly, Wokiewicz et Shore de´veloppent un mode`le de fluctuations base´ sur des
syste`mes a` deux niveaux fluctuants (Mode`le TLS) en nombre arbitraire, pour
reproduire the´oriquement les fluctuations d’un rayonnement laser [11]. Avant de
de´finir cette mode´lisation nous allons rappeler quelques de´finitions de processus
ale´atoires qui seront utilise´es dans la suite de ce chapitre.
3.2.1 Rappels de probabilite´
Processus stochastique
Un processus stochastique de´crit l’e´volution dans le temps d’une variable
ale´atoire X(t), t appartenant a` l’ensemble T. Si l’ensemble T est de´nombrable
il s’agit d’un processus discret, sinon il s’agit d’un processus continu. En notant
x une valeur possible de X, le processus est stationnaire si la loi de distribution
P (x, t) est inde´pendante du temps (P (x, t) = P (x)).
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Chaˆıne de Markov
Une chaine de Markov est un processus stochastique pour lequel l’e´tat du
syste`me a` un temps t > t0 ne de´pend que de l’e´tat du syste`me a` l’instant t0.
Pour un processus stochastique discret (X1, X2, Xn) ou` Xn = X(tn), la proprie´te´
markovienne implique que connaissant la valeur de Xn (pour tout n), la valeur de
Xn+1 est inde´pendante de l’e´tat du syste`me a` des instants ante´rieurs a` tn. Cette
proprie´te´ s’e´crit :
P (Xn+1 = x|X0, X1, X2, .., Xn) = P (Xn+1 = x|Xn) (3.15)
ou` P(A—B) est la probabilite´ conditionnelle de re´aliser l’e´ve`nement A sachant
que B lui est re´alise´.
Bruit du te´le´graphe
Le bruit dit ”du te´le´graphe”, est un procesus Markovien dichotomique dans
lequel le syste`me e´volue ale´atoirement par saut entre deux valeurs, +α et −α par
exemple. Sa valeur moyenne est nulle :
〈X(t)〉 = 0 (3.16)
Le bruit du te´le´graphe est caracte´rise´ par l’e´quiprobabilite´ des valeurs. Soit P (α, t||α, t0),
la probabilite´ que le syste`me dans l’e´tat α a` l’instant t0 soit toujours dans l’e´tat
α a` l’instant t. L’e´volution de cette probabilite´ est de´crit par l’e´quation
dP (α, t||α, t0)
dt
= − 1
T↓
P (α, t||α, t0) (3.17)
ou` T↓ est de´fini comme le temps moyen de passage de l’e´tat +α a` −α. T↓ peut
eˆtre diffe´rent du temps de passage T↑ de l’e´tat −α a` +α.
Processus de Poisson
C’est un processus stochastique, dans le cas ge´ne´ral non stationnaire, dans
lequel la variable ale´atoire de´crit le nombre n de fois ou` un e´ve`nement re´alise´ entre
l’instant 0 et l’instant t. Le processus de Poisson est de´crit par la distribution de
probabilite´ d’avoir n occurences pendant l’intervalle t :
P (n, t) =
(γt)n
n!
exp(−γt) (3.18)
Dans cette expression, le parame`tre γ est le nombre moyen d’e´ve`nements par
unite´ de temps. On peut de´finir alors le temps moyen entre chaque saut :
T =
1
γ
(3.19)
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Processus gaussien
Un processus gaussien est un processus X (t) caracte´rise´ par une loi de pro-
babilite´ P (x, t) qui s’exprime uniquement selon des fonctions gaussiennes a` une
ou plusieurs variables. Un processus gaussien est entie`rement de´termine´ par sa
moyenne 〈X(t)〉 et sa fonction d’autocorre´lation 〈X (t2)X (t1)〉 [97]. Un tel pro-
cessus peut eˆtre stationnaire ou non. Nous e´tudions dans la suite des effets station-
naires, un processus markovien de bruit gaussien stationnaire est appele´ processus
de Orstein-Uhlenbeck.
Processus de Orstein-Uhlenbeck (O-U)
En prenant une valeur moyenne nulle 〈X(t)〉 = 0, il est de´crit par la loi
gaussienne de probabilite´ inde´pendante du temps :
P (x, t) = P (x) =
1√
2πΣ2
exp
[
− x
2
2Σ2
]
(3.20)
La variance de cette loi de probabilite´ vaut Σ2. Comme tout processus gaussien,
il est caracte´rise´ par sa fonction d’autocorre´lation 〈X (t2)X (t1)〉. En posant τc le
temps de corre´lation de ce processus, cette fonction d’autocorre´lation s’e´crit :
〈X(t2)X(t1)〉 = Σ2 exp
(
−|t2 − t1|
τc
)
(3.21)
3.2.2 Syste`me en interaction avec un TLS
Mode`le des syste`mes a` deux niveaux
Ce mode`le conside`re comme source de fluctuations un ensemble de syste`mes
a` deux niveaux fluctuants. En passant d’un e´tat a` l’autre, chaque syste`me TLS
change l’e´nergie de l’objet e´tudie´.
Description du mode`le de fluctuation
Fig. 3.8 – Evolution de δω(t) dans le cas d’un seul TLS [11].
Nous allons d’abord conside´rer une unique source de fluctuations S et de´crire
l’effet de la fluctuation de fre´quence sur le spectre d’e´mission du dipoˆle.
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L’e´nergie du dipoˆle e´volue autour de sa valeur moyenne ω0. Sa partie variable
δω(t) oscille par sauts ale´atoires entre deux valeurs, +α et −α. Ces deux valeurs
correspondent aux deux e´tats possibles de S. Dans un premier temps, les deux
e´tats de fre´quence sont suppose´s e´quiprobables, nous pre´senterons dans le chapitre
4 le cas d’e´tats non e´quiprobables.
La loi de probabilite´ de´crivant ce processus est donc :
P (δω) =
1
2
δδω,α +
1
2
δδω,−α (3.22)
Si δω(0) est l’e´tat initial de δω, nous pouvons e´crire qu’a` un instant t ulte´rieur,
δω(t) vaut :
δω(t) = (−1)n(t,0)δω(0) (3.23)
ou` n(t, 0) est le nombre de sauts entre l’instant 0 et l’instant t. Comme le syste`me
est de´crit par un processus te´le´graphique, n(t, 0) suit par de´finition une distribu-
tion de Poisson. La valeur moyenne du nombre de sauts effectue´s entre l’instant
initial et t est proportionnelle a` la dure´e t et vaut :
〈n(t, 0)〉 = |t|
T
(3.24)
ou` T est le temps moyen entre deux sauts.
La fonction d’autocorre´lation du de´calage fre´quentiel δω(t) vaut alors :
〈δω(t+ τ)δω(t)〉 = α2 〈(−1)n(t+τ,0)(−1)n(t,0)〉 (3.25)
= α2
〈
(−1)n(t+τ,t)〉 (3.26)
Si le nombre de saut est un processus poissonien de parame`tre γ = 1/T , la proba-
bilite´ d’avoir n sauts entre 0 et t vaut (γt)
n
n!
exp(−γt). La fonction d’autocorre´lation
de δω est e´gale a` :
〈δω (t+ τ) δω (t)〉 = α2
∞∑
ni=0
(−1)ni (γ |τ |)
ni
ni!
exp (−γ |τ |) (3.27)
= α2
∞∑
ni=0
[− |τ |
T
]ni 1
ni!
exp
(
−|τ |
T
)
(3.28)
= α2 exp
(
− 2
T
|τ |
)
(3.29)
D’apre`s l’e´quation 3.21, le temps de corre´lation τc des fluctuations vaut alors :
τc =
T
2
(3.30)
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Dans ce mode`le de fluctuation, Wodkiewicz et al montrent que la fonction de
relaxation du dipoˆle Φ(τ) est relie´e a` 〈δω(t+ τ)δω(t)〉 par l’e´quation inte´gro-
diffe´rentielle suivante [98] :
∂φ(τ)
∂τ
= −
∫ τ
0
ds 〈δω(τ)δω(s)〉Φ(s) (3.31)
En utilisant l’auto-corre´lation de δω obtenue dans l’e´galite´ 3.29, l’e´galite´ 3.31
devient :
∂φ(τ)
∂τ
= −α2
∫ τ
0
ds exp
(
− 2
T
|τ − s|
)
Φ(s) (3.32)
La solution d’une telle e´quation diffe´rentielle est alors :
Φ(τ) =
1
2
(
1
Tλ
+ 1
)
exp
(
−
((
1
T
)
− λ
)
|τ |
)
−1
2
(
1
Tλ
− 1
)
exp
(
−
((
1
T
)
+ λ
)
|τ |
)
(3.33)
avec λ2 = 1
T 2
− α2.
Il est alors possible de calculer le contraste C(τ), qui est la norme de Φ(τ) donne´e
par l’expression 3.33.
Nous pouvons aussi obtenir le spectre I(ω) du champ e´lectrique rayonne´ [98] :
I(ω) ∝ 2 (TF−1 〈E(t)E∗(t+ τ)〉) (3.34)
∝ 2
(∫ ∞
0
dτ exp (iωτ) exp (−iω0τ) Φ (τ)
)
(3.35)
∝
8πα2
T
|E0|2
(ω − ω0)4 + ( 4T 2 − 2α2)(ω − ω0)2 + α4
(3.36)
(3.37)
Les e´volutions de C(τ) et de I(ω) de´pendent du signe de λ2 = 1/T 2 − α2.
Sur les figures 3.9 et 3.10 sont repre´sente´es respectivement l’e´volution de C(τ) et
celle de I(ω) pour diffe´rentes valeurs de αT . Pour de grandes valeurs de αT , le
contraste C(τ) pre´sente des oscillations (graphiques (c) et (d) de la figure 3.9). Il
apparaˆıt que plus le produit αT est proche de 1 plus le battement est amorti. Dans
le domaine spectral ces battements se traduisent par la pre´sence d’un doublet qui
est d’autant plus marque´ que αT est grand devant 1 (graphiques (c) et (d) de la
figure 3.10).
Les graphiques (b) des figures 3.9 et 3.10 repre´sentent le cas limite ou` αT = 1,
et les battements du doublet sont a` peine visibles. Si αT est infe´rieur a` 1, nous
pouvons voir sur le graphique (a) de la figure 3.9 qu’il n’y a plus de battement.
Il n’apparaˆıt donc plus de doublet dans la figure 3.10(a). Nous allons interpre´ter
ces courbes en e´tudiant les comportements limites de Φ(τ). Rappellons que l’ex-
pression de λ2 de´finie dans l’e´galite´ 3.33 est :
λ2 =
1
T 2
− α2 = 1
T 2
(
1− (αT )2) (3.38)
Deux cas limites ressortent :
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– αT ≫ 1 et λ2 est ne´gatif.
– αT ≪ 1 et λ2 est positif.
D’apre`s l’expression de la fonction de relaxation (Eq.3.33), la nature de λ (imagi-
naire ou re´el) change radicalement les variations de Φ (τ). Les deux cas vont eˆtre
de´veloppe´s.
Cas αT ≫ 1
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Fig. 3.9 – C(τ) calcule´ a` partir du mode`le a` un seul TLS pour diffe´rentes valeurs
de αT .(a) αT = 0.1, (b) αT = 1, (c) αT = 2 et (d) αT = 10.
Dans ce cas ou` λ2 est ne´gatif, les racines sont des nombres imaginaires purs.
Dans l’approximation αT ≫ 1 les racines de λ2 sont :
λ ≃ ±iα
(
1− 1
2α2T 2
)
(3.39)
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La fonction C(τ) sera la somme de deux exponentielles complexes :
C(τ) ≃
∣∣∣∣∣∑
δ=±1
1
2
(1 +
iδ
αT
) exp
(
−
(
1
T
+ iδα
)
|τ |
)∣∣∣∣∣ (3.40)
≃
∣∣∣∣12 exp
(
−|τ |
T
)
(exp (+iα |τ |) + exp (−iα |τ |))
∣∣∣∣ (3.41)
≃
∣∣∣∣exp(− |τ |T
)
cos (ατ)
∣∣∣∣ (3.42)
(3.43)
Le cas ci-dessus (αT ≫ 1) correspond a` la figure 3.10(d). Quand αT diminue, c’est
a` dire quand les fluctuations deviennent rapides devant 1
α
, le doublet apparaˆıt de
moins en moins bien. Au contraire, dans la limite d’un temps moyen de saut T
infiniment grand, le spectre d’e´mission correspond exactement a` la distribution
spectrale des e´tats du bruit te´le´graphique. De manie`re plus ge´ne´rale, lorsque
αT >> 1, le doublet est compose´ de deux raies distantes de 2α et d’une largeur
a` mi hauteur donne´e par :
Γ =
2~
T
(3.44)
Cas αT ≪ 1
Par contre en se plac¸ant dans le cas ou` αT ≪ 1, on peut voir que λ2 est
positif, ses racines sont :
λ =
1
T
(1− α2T 2) 12 (3.45)
∼= 1
T
− α
2T
2
(3.46)
Le contraste dans ce cas devient :
C (τ) ∼= 1
2
(
2 exp
(
−α
2T
2
|τ |
)
− α
2T 2
2
exp
(
−2τ
T
))
(3.47)
∼= exp
(
−α
2T
2
|τ |
)
(3.48)
Ce cas correspond a` une de´croissance monotone, sans battement, qui correspond a`
la figure 3.9(a). Dans le domaine spectrale (Fig. 3.10(a)), il n’y a plus de doublet :
les deux raies ont comple`tement coalesce´. Le syste`me fluctue tellement rapidement
que les fluctuations se moyennent. Les e´tats associe´s aux fre´quences ω0+α et ω0−α
n’existent pas assez longtemps pour que le syste`me ait effectue´ un cycle optique
a` l’une de ces fre´quences. Les deux fre´quences ne peuvent donc apparaˆıtre dans le
spectre, seule la fre´quence moyenne ω0 est de´finie. Ce phe´nome`ne de coalescence
72 CHAPITRE 3. PHE´NOME`NE DE DIFFUSION SPECTRALE
-2,5 -2 -1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5
-0,8
-0,4
0,4
0,8
1,2
1,6
2
2,4
Intensité
pulsation
(u.a)
(a)
-2,5 -2 -1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5
-0,8
-0,4
0,4
0,8
1,2
1,6
2
2,4
Intensité
pulsation
(u.a)
(b)
-2,5 -2 -1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5
-0,8
-0,4
0,4
0,8
1,2
1,6
2
2,4
Intensité
pulsation
(u.a)
(c)
-2,5 -2 -1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5
-0,8
-0,4
0,4
0,8
1,2
1,6
2
2,4
Intensité
pulsation
(u.a)
(d)
Fig. 3.10 – S(ω) calcule´ a` partir du mode`le a` un seul TLS pour diffe´rentes valeurs
de αT .(a) αT = 0.1, (b) αT = 1, (c) αT = 2 et (d) αT = 10.
est une manifestation e´le´mentaire du re´tre´cissement par le mouvement.
La largeur a` mi-hauteur associe´e a` ce spectre vaut :
Γ = ~α2T (3.49)
Plus αT est petit, plus Γ diminue.
Conclusion
Ainsi une meˆme perturbation peut engendrer des spectres tre`s diffe´rents du
fait de la dynamique des fluctuations. Pour des fluctuations lentes, αT ≫ 1, le
spectre obtenu correspond a` la distribution statistique de l’e´nergie du syste`me a`
deux niveaux. Le spectre est constitue´ d’un doublet de raies de profil lorentzien et
de largeur a` mi hauteur Γ = 2~/T . Par contre si les fluctuations sont rapides, les
deux raies coalescent en une seule raie de largeur a` mi-hauteur Γ = ~α2T . Nous
allons conside´rer dans la section suivante le cas de plusieurs TLS en interaction
avec le dipoˆle e´tudie´.
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3.2.3 Bruit pre´-gaussien
L’utilisation de N TLS permet de ge´ne´rer des processus de fluctuation plus
complexes. Dans la limite d’un grand nombre N de TLS, ce processus de bruit a
pour limite un processus gaussien appele´ aussi processus de Kubo-Anderson. Le
processus construit a` partir d’un nombre arbitraire de TLS est alors appele´ bruit
pre´-gaussien par Eberly et collaborateurs [11]. Dans cette section nous allons
de´velopper le calcul de la fonction de relaxation associe´e.
Fig. 3.11 – Deux repre´sentations possibles pour un meˆme bruit. Les trois TLS
de la premie`re figure produisent un processus de bruit e´voluant entre 4 valeurs
[11].
Nous conside´rons N TLS identiques, de´corre´le´s participant a` la ge´ne´ration du
bruit pre´gaussien qui affecte la fre´quence d’e´volution du dipoˆle. Cette fre´quence
est de´crite par l’expression :
ω(t) = ω0 + δω(t) (3.50)
avec :
δω (t) =
∑
i=1;N
δωi(t) (3.51)
ou` δωi(t) est le de´calage spectral produit par le TLS i e´voluant entre +α et −α.
Le bruit re´sultant sera un bruit te´le´graphique a` N+1 valeurs ( −Nα, −Nα+ 2α
...,0,...,Nα− 2α, Nα). Sur la figure 3.11, trois TSL sont conside´re´s et les fluctua-
tions engendre´es par chaque TLS sont repre´sente´es dans le graphique supe´rieur
de cette figure. Le second graphique repre´sente l’e´volution de δω(t), somme des
trois processus.
74 CHAPITRE 3. PHE´NOME`NE DE DIFFUSION SPECTRALE
3.2.4 Calcul de la fonction de relaxation
La fonction de relaxation ΦN(τ) s’e´crit :
ΦN(τ) =
〈
exp i
∫ τ
0
δω(t)dt
〉
T
(3.52)
avec
δω(t) =
∑
i=1;N
δωi(t) (3.53)
en de´veloppant l’expression 3.52, ΦN(τ) s’e´crit :
ΦN(τ) =
〈
exp i
∫ τ
0
∑
i=1;N
δωi(t)dt
〉
T
=
〈 ∏
i=1;N
exp i
∫ τ
0
δωi(t)dt
〉
T
(3.54)
L’hypothe`se des TLS de´corre´le´s permet d’utiliser la proprie´te´ suivante.
Si A et B sont des processus de´corre´le´s, pour toute fonction f et g on a la relation :
〈f(A) ∗ g(B)〉 = 〈f(A)〉 〈g(B)〉 (3.55)
En utilisant cette proprie´te´, l’expression 3.54 peut se re´e´crire :〈 ∏
i=1;N
exp i
∫ τ
0
δωi(t)dt
〉
T
=
∏
i=1;N
〈
exp i
∫ τ
0
δωi(t)dt
〉
T
(3.56)
Ainsi la fonction de relaxation du dipoˆle en interaction avec N TLS de´corre´le´s est
simplement le produit des N fonctions de relaxation Φ1i calcule´es a` partir d’un
seul TLS :
ΦN (τ) =
∏
i=1;N
Φ1i (τ) (3.57)
ou` Φ1i est la fonction de relaxation du TLS i Dans l’hypothe`se ou` les N TLS sont
identiques, la fonction de relaxation prend la forme suivante :
ΦN (τ) =
[
1
2
(
1
Tλ
+ 1
)
exp (− ((1/T )− λ) |τ |)− 1
2
(
1
Tλ
− 1
)
exp (− ((1/T ) + λ) |τ |)
]N
(3.58)
3.2.5 The´ore`me de la limite centrale
Wodkiewicz et al montrent que la fonction de relaxation ΦN(τ) de l’expression
3.58 tend vers la fonction de relaxation obtenue par Kubo et Anderson a` partir
d’un bruit gaussien [94, 38]. Cette constatation est une manifestation directe du
the´ore`me de la limite centrale dans le cadre de la diffusion spectrale.
La chaˆıne de Markov a` N e´le´ments de´crivant le de´calage spectral tend vers un
processus continu gaussien, stationnaire, caracte´rise´ par une loi de distribution
gaussienne P (δω)[97]. Dans la section suivante est expose´ le calcul de la fonc-
tion de relaxation en mode´lisant l’e´volution de l’environnement par un processus
gaussien : c’est le mode`le de Kubo-Anderson.
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3.3 Mode`le de Kubo-Anderson
En 1947,Bloembergen met en e´vidence en RMN le fait que les fluctuations
des spins nucle´aires provoquent un e´largissement du spectre d’absorption [93].
En 1954, Anderson et Kubo, en utilisant un re´gime de fluctuation gaussienne de
ω(t), parviennent a` expliquer les re´sultats observe´s par Bloembergen. Nous allons
de´crire ce mode`le.
Le processus de´crivant l’e´volution de δω(t) est un processus Gaussien, ce pro-
cessus est entie`rement de´crit par son e´cart-type Σ et son temps de corre´lation τc
tels que :
〈δω (t) δω (0)〉 = Σ2 exp
(
−|t|
τc
)
(3.59)
La fonction de corre´lation Φ(τ) peut eˆtre calcule´e exactement par la me´thode des
cumulants [37, 99] et son expression est :
Φ (τ) = exp
[
−i
∫ τ
0
dt 〈δω (t)〉+ i
2
2!
∫ τ
0
dt
∫ τ
0
dt′ 〈δω (t) δω (t′)〉+ ...
]
(3.60)
Dans l’expression 3.60 apparaissent les moments d’ordre 1 〈δω (t)〉, et d’ordre 2
〈δω (t) δω (t′)〉, de la variable ale´atoire δω(t). Les termes non repre´sente´s dans
l’expression contiennent des moments d’ordre supe´rieur.
δω(t) e´tant un processus gaussien, les moments d’ordre supe´rieur a` 2 de cette
variable sont identiquement nuls [97]. Ainsi l’e´galite´ pre´ce´dente se re´duit aux
seuls termes pre´sente´s.
Comme 〈δω (t)〉 = 0, l’expression de Φ(τ) est :
Φ(τ) = exp
[
−1
2
∫ τ
0
dt
∫ τ
0
dt′ 〈δω (t) δω (t′)〉
]
(3.61)
= exp
[
−
∫ τ
0
dt(τ − t) 〈δω (τ) δω(0)〉
]
(3.62)
En conside´rant l’e´galite´ 3.59, l’expression 3.61 de Φ(τ) devient :
Φ (τ) = exp
[
−
∫ τ
0
dt (τ − t) Σ2 exp
(
−|t|
τc
)]
(3.63)
Φ (τ) = exp
[
−Σ2τ 2c
(
exp
(
−|τ |
τc
)
+
|τ |
τc
− 1
)]
(3.64)
En conside´rant un processus gaussien pour les fluctuations, la fonction de relaxa-
tion se calcule donc sans approximation et elle est donne´e dans l’e´galite´ 3.64.
Elle est appele´e fonction de Kubo et correspond a` la limite lorsque N tend vers
l’infini de ΦN(τ) (de´crite dans la formule 3.58) [11]. Nous allons a` pre´sent e´tudier
les comportements limites de cette fonction de relaxation et les spectres corres-
pondants.
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3.3.1 Roˆle de Στc sur la nature du spectre d’e´mission
Evolution de la fonction de relaxation
Nous e´tudions a` pre´sent les variations de Φ(τ) aux temps longs et courts :
– τ ≪ τc la fonction de relaxation Φ(τ) de´crite en 3.64 peut se simplifier :
ΦG (τ) = exp
(
−1
2
Σ2τ 2
)
(3.65)
Aux temps courts, la fonction de relaxation a une de´croissance gaussienne.
– τ ≫ τc la fonction de relaxation s’e´crit :
ΦL (τ) = exp
(−Σ2τc |τ |) (3.66)
Aux temps longs, la fonction de relaxation est a` de´croissance exponentielle.
Sur la figure 3.12, est repre´sente´e l’e´volution de la fonction de relaxation pour trois
valeurs de Στc diffe´rentes. On peut voir sur cette figure, ou` Φ(τ) est repre´sente´e
en fonction de τ/τc, que les fonctions ΦL (tirets) et ΦG (tirets-points) se coupent
en τ = 2τc pour une valeur de la fonction de relaxation e´gale a` e
−2Σ2τ2c . Nous
calculons cette valeur pour les trois cas repre´sente´s dans la figure 3.12.
– Si Στc = 0.2, e
−2Σ2τ2c = 0.92
– Si Στc = 1, e
−2Σ2τ2c = 0.37
– Si Στc = 8, e
−2Σ2τ2c = 1056
Si nous comparons Φ(τ) (trait plein) a` ces asymptotes ΦL(τ) et ΦG(τ) aux temps
longs et courts, nous constatons que pour Στc = 0.5 (graphique (a)), Φ(τ) est glo-
balement e´gale a` son asymptote lorentzienne ΦL(τ) et pour Στc = 1.5 (graphique
(c)), Φ(τ) est globalement e´gale a` son asymptote gaussienne ΦG(τ).
Nature des spectres
Dans le domaine spectral, nous pouvons donc conclure que :
– Στc ≫ 1 (re´gime des perturbations lentes), la de´croissance gaussienne de
Φ (τ) correspond a` un profil spectral Gaussien :
I(ω − ω0) = exp
(
−(ω − ω0)
2
2Σ2
)
(3.67)
La largeur a` mi hauteur vaut dans cette limite :
ΓG = 2~
√
2ln2Σ (3.68)
– Στc ≪ 1 (re´gime des perturbations rapides), la de´croissance exponentielle
de Φ (τ) correspond a` un profil spectral Lorentzien :
I(ω − ω0) = 1
(ω − ω0)2 + Σ2τc
(3.69)
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Fig. 3.12 – Evolution du contraste (trait plein) pour Στc=0.2 (fig (a)), 1 (fig
(b))et 8 (fig (c)). L’approximation gaussienne est repre´sente´e (tiret) ainsi que
l’approximation lorentzienne (pointille´).
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La largeur a` mi hauteur vaut :
ΓL = 2~Σ
2τc (3.70)
Ainsi deux spectres diffe´rents peuvent eˆtre obtenus suivant la valeur de Στc.
Quand les fluctuations sont suffisamment lentes Στc >> 1, le profil spectral
est gaussien. Ce profil refle`te exactement la distribution gaussienne P (δω) ca-
racte´risant les fluctuations de la fre´quence ω(t) de l’oscillateur. La largeur a` mi
hauteur est uniquement proportionnelle a` l’e´cart-type des fluctuations. C’est la
situation αT >> 1 ge´ne´ralise´e a` un grand nombre de TLS.
Par contre, quand les fluctuations sont rapides Στc << 1, le profil spectral
devient lorentzien, il ne correspond plus a` la distribution gaussienne P (δω).
La largeur a` mi-hauteur est diminue´e d’un facteur 2
√
2ln2/(Στc) < 1. C’est
le phe´nome`ne de re´tre´cissement par le mouvement, ge´ne´ralisation de la coales-
cence quand N tend vers l’infini. Nous allons de´tailler dans la section suivante ce
phe´nome`ne.
3.3.2 Re´gime de re´tre´cissement par le mouvement
Les premie`res manifestations expe´rimentales de re´tre´cissement par le mouve-
ment ont e´te´ obtenus en 1947 au cours d’expe´riences d’absorption RMN [93]. Nous
allons pre´senter des re´sultats plus re´cents obtenus par Shore et al en 1987 qui en
plus de mesurer un re´tre´cissement par le mouvement constatent un changement
du profil spectral [12].
Illustration expe´rimentale
L’e´volution du spectre RMN est repre´sente´e fig.3.13. Il a e´te´ obtenu a` partir
d’expe´riences d’e´chos de spin pour diffe´rentes tempe´ratures [12]. Nous pouvons
voir sur cette figure que le spectre est re´tre´ci quand la tempe´rature passe de
198K a` 298K. Shore constate que la nature du spectre est modifie´e, ce spectre
est plutoˆt gaussien a` basse tempe´rature et acquiert un profil lorentzien a` haute
tempe´rature. Cet effet est surprenant, puisque d’un premier abord on peut penser
qu’une e´le´vation de la tempe´rature favorise le couplage entre le syste`me e´tudie´ et
l’environnement. Le fait d’augmenter l’agitation thermique devrait alors re´duire
le temps de cohe´rence du syste`me e´tudie´. Or les spectres deviennent plus e´troits,
c’est le contraire.
L’agitation thermique est pourtant bien la cause de ce re´tre´cissement.
En chauffant, le temps caracte´risant l’agitation thermique est re´duit et les fluc-
tuations sont de plus en plus rapides. Au vu des re´sultats expose´s dans la section
pre´ce´dente, il est alors possible de comprendre ce re´tre´cissement. En utilisant la
terminologie introduite par Anderson, le syste`me passe d’une situation fluctua-
tions lentes (Στc ≫ 1) a` une situation fluctuations rapides (Στc ≪ 1), le spectre
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Fig. 3.13 – Evolution du profil de RMN en fonction de la tempe´rature. Le profil
est globalement gaussien a` basse tempe´rature (198K) et e´volue vers un profil
lorentzien e´troit a` tempe´rature ambiante (298K) [12].
est plus e´troit et devient lorentzien. Ainsi c’est la valeur de Στc qui permet de
conclure si le syste`me est en re´gime de re´tre´cissement par le mouvement. Ce
crite`re provient de l’analyse de l’expression de la fonction de relaxation e´crite
en 3.64. Mais il est possible d’expliquer qualitativement le roˆle de Στc qui peut
eˆtre vu comme le de´phasage moyen accumule´ entre deux changements d’e´tat de
l’environnement. Nous allons de´tailler son roˆle.
Roˆle du de´phasage
Si τc est le temps de corre´lation des fluctuations, Σ l’e´cart type de ces fluctua-
tions, la phase accumule´e par l’oscillateur vaut Στc d’apre`s l’e´quation 3.5 page
64. Pour qu’une modulation de fre´quence apparaisse dans le spectre d’e´mission
d’un objet, il faut au moins que le syste`me ait accompli un cycle optique a` la
meˆme fre´quence. Sinon la fre´quence n’est pas de´finie. Il est ne´cessaire qu’entre
chaque changement de l’environnement e´lectrostatique, le de´phasage duˆ a` la per-
turbation soit supe´rieur a` 2π pour que la fre´quence d’e´volution du syste`me soit
change´e de manie`re effective. Ainsi, la valeur du de´phasage accumule´ entre deux
changement de δω(t) permet de savoir si les fre´quences instantane´es vues par le
dipoˆle apparaˆıtront dans le spectre.
Sur la figure 3.14 est repre´sente´e l’e´volution de la phase ∆ψ(t) =
∫ t
0
dνδω(ν), ar-
gument de l’exponentielle dans la fonction de relaxation Φ(τ) (voir Eq.3.5), pour
les deux situations (Στc >> 1 et Στc << 1). Chaque rupture de pente correspond
a` un changement de configuration de l’environnement.
– Dans le cas Στc >> 1 (premier graphique), la variation de ∆ψ entre deux
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Fig. 3.14 – Evolution de ∆ψ(t) =
∫ t
0
dνδω(ν) pour les deux situations Στc > 1
et Στc < 1.
changements de pente est globalement supe´rieure a` 2π. Les fluctuations de
fre´quence seront bien effectives.
– Dans le cas Στc << 1 (premier graphique), la variation de ∆ψ entre deux
changements de pente est globalement tre`s infe´rieure a` 2π. Les e´volutions
de phase ne sont pas assez importantes pour qu’une autre fre´quence que
ω0 apparaisse dans le spectre. Ainsi le spectre sera moyenne´ par rapport a`
la distribution des fre´quences instantane´es, il posse´dera une largeur a` mi-
hauteur re´duite par rapport a` celle du re´gime de ”fluctuations lentes”.
Fig. 3.15 – Evolution de la pre´cession du spin selon Ω(~k) entre deux chocs
conse´cutifs de´crits par les vecteurs d’ondes ~ki et ~ki+1.
Une manifestation de ce phe´nome`ne est le gel de la relaxation du spin dans
les semiconducteurs non centrosyme´triques, de´crit par D’yakonov et Perel [39].
Du fait du couplage spin-orbite dans les mate´riaux non centraux syme´triques,
l’e´nergie de la bande de conduction de´pend de l’e´tat de spin :
E~k =
~
2k2
2m∗e
+ ~~Ω(~k).~S (3.71)
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Le premier terme est l’e´nergie cine´tique de la quasi-particule e´lectron de conduc-
tion. Le second terme peut eˆtre vu comme l’e´nergie du spin dans un champ
magne´tique effectif. Le spin pre´cesse autour du champ magne´tique effectif, co-
line´aire a` ~k, a` la fre´quence Ω(~k). Du fait des collisions e´lectroniques, caracte´rise´es
par un temps moyen τk entre deux chocs, l’orientation de ~k change de manie`re
ale´atoire. Sur la figure 3.15, nous avons sche´matise´ sur le graphique supe´rieur
l’e´volution de l’e´lectron entre deux chocs et sur le graphique infe´rieur l’effet des
chocs sur la pre´cession du spin. Chaque choc engendre un changement ale´atoire
de la direction du vecteur ~Ω(~k) qui est l’axe de pre´cession du spin. Ainsi D’yako-
nov et Perel montrent que dans ce processus le temps de relaxation du spin est
proportionnel a` la fre´quence
〈
Ω2(~k)
〉
/τk. Ainsi la relaxation sera d’autant plus
ralentie que les collisions seront fre´quentes.
Nous venons de de´velopper le calcul de Kubo qui nous permet d’obtenir l’ex-
pression de la fonction de relaxation pour un processus de bruit gaussien (appele´
aussi bruit normal) caracte´rise´ uniquement par son e´cart-type Σ et son temps
de corre´lation τc. Nous avons vu que les fluctuations pouvaient induire diffe´rents
re´gimes sur le spectre rayonne´. En fonction de la dynamique des fluctuations le
spectre peut pre´senter un profil gaussien, re´gime de fluctuations lentes, ou un
profil lorentzien, re´gime de re´tre´cissement par le mouvement.
3.3.3 Conclusion
Ainsi ce chapitre a permis de de´finir le phe´nome`ne de diffusion spectrale et
de montrer la diversite´ de ses manifestations. Le mode´lisation des fluctuations de
l’environnement par des syste`mes a` deux niveaux nous a permis d’utiliser le bruit
te´le´graphique a` deux valeurs comme base du calcul du bruit affectant un objet
unique. Ce mode`le est utilisable directement, il permet alors de comprendre et de
mode´liser le spectre d’e´mission d’un objet en interaction avec un dipoˆle unique.
Si nous augmentons le nombre de TLS, nous pouvons e´galement mode´liser un
bruit qui reste discret mais qui peut eˆtre applicable dans le cas ou` un nombre fini
de pie`ges influencent l’objet, on parle alors de bruit pre´-gaussien. Nous controˆlons
alors parfaitement la mode´lisation car les fluctuations sont inte´grables directe-
ment dans les e´quations d’e´volution du moment dipoˆlaire. Nous calculons alors
aise´ment le spectre d’e´mision. Quand N tend vers l’infini, le bruit pre´-gaussien
tend vers un processus de Orstein-Uhlenbeck, utilise´ par Kubo-Anderson pour
comprendre les spectres RMN.
A partir du calcul de la fonction de relaxation de l’oscillateur, il apparaˆıt diffe´rents
re´gimes de fluctuations de fre´quence : le re´gime des fluctuations lentes ou` le
spectre e´mis correspond a` la distribution statistique des e´nergies du dipoˆle et le
re´gime de fluctuations rapides ou` les de´phasages engendre´s entre chaque fluctua-
tion sont trop faibles pour changer la fre´quence.
Ainsi nous venons de voir qu’il peut y avoir re´tre´cissem˜ent par le mouvement si
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le produit Στc diminue du fait d’une diminution de τc provoque´e par l’agitation
thermique. Or il est tout a` fait possible d’imaginer au regard des graphiques de la
figure 3.14 qu’un effet similaire peut eˆtre produit en diminuant l’e´cart type Σ des
fluctuations. Cette situation n’apparaˆıt pas en RMN, mais nous allons montrer
dans le dernier chapitre de ce manuscrit qu’elle est bien pre´sente au niveau des
boˆıtes quantiques.
Chapitre 4
Re´sultats expe´rimentaux
Nous avons vu pre´ce´demment que l’e´largissement homoge`ne de la raie a` 0
phonon des boˆıtes quantiques InAs/GaAs ne pouvait eˆtre explique´ en conside´rant
seulement un couplage direct aux phonons. Il semble que la diffusion spectrale
engendre´e par les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique de la boˆıte quan-
tique, doive intervenir dans la de´cohe´rence de ses niveaux. Mis en e´vidence dans
d’autres boˆıtes quantiques e´pitaxie´es ou collo¨ıdales, ce phe´nome`ne pourrait expli-
quer l’e´largissement a` basse tempe´rature du spectre d’e´mission des boˆıtes quan-
tiques d’InAs/GaAs, comme le sugge`rent les travaux de Kammerer et al [5].
Ayant de´crit le mode`le the´orique qui permet de calculer l’impact de la diffu-
sion spectrale sur la re´ponse optique de la boˆıte quantique, nous allons, dans ce
dernier chapitre, exposer l’e´tude expe´rimentale de ce phe´nome`ne. Ces re´sultats
permettent de comprendre le roˆle essentiel que joue la diffusion spectrale dans
l’e´largissement de la raie a` 0 phonon.
Dans un premier temps, nous nous inte´ressons a` l’e´volution du profil de raie
d’e´mission d’une boˆıte quantique avec la tempe´rature et la puissance d’excitation.
Il apparaˆıt alors que le spectre de photoluminescence de la boˆıte quantique peut
pre´senter un changement de profil : lorentzien a` basse tempe´rature ou basse puis-
sance d’excitation, il devient gaussien lorsqu’on augmente l’un ou l’autre de ces
deux parame`tres. Ce re´sultat est une manifestation d’un changement de re´gime
de diffusion spectrale (voir Chap. 3). En utilisant le mode`le de Kubo-Anderson,
nous montrons que la boˆıte est, a` basse tempe´rature ou a` basse puissance d’ex-
citation, dans un re´gime de re´tre´cissement par le mouvement. En ge´ne´ralisant
ce re´sultat a` d’autres boˆıtes e´tudie´es expe´rimentalement, nous parvenons a` re-
produire quantitativement l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0
phonon.
Apre`s avoir identifie´ la source de diffusion spectrale affectant la boˆıte quan-
tique (pre´sence de de´fauts pouvant pie´ger des charges), nous nous proposons
d’essayer de modifier la dynamique de cette diffusion spectrale a` l’aide d’un
champ e´lectrique. Aussi, dans une dernie`re partie portant sur la re´duction de la
de´cohe´rence, nous de´taillons l’e´tude expe´rimentale de boˆıtes quantiques soumises
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a` un champ e´lectrique transverse. Ce champ modifie par effet tunnel la dyna-
mique des porteurs autour de la boˆıte quantique. Il permet ainsi de controˆler la
dynamique de fluctuation.
4.1 Transition lorentzien-gaussien du profil de
la raie a` 0 phonon
Cette section porte sur l’e´tude de l’e´volution du profil de raie d’une boˆıte
quantique appartenant a` une me´sa de coˆte´ 1 µm de l’e´chantillon ”me´sa sur or”.
Nous constatons qu’une e´le´vation de la tempe´rature ou de la puissance d’excita-
tion provoque un changement du profil du spectre de luminescence de la boˆıte
quantique ; la boˆıte conside´re´e sera appele´e boˆıte LG dans la suite de ce manuscrit.
L’excitation optique de cette boˆıte est re´alise´e a` l’aide du laser continu He-Ne
a` 1.95 eV , les paires e´lectron-trou sont alors cre´e´es dans le GaAs. L’intensite´ du
signal de luminescence de cette boˆıte est tre`s importante, puisqu’a` la saturation
de l’e´mission de la raie excitonique nous pouvons de´tecter un signal de 22 000
coups par seconde, l’e´mission moyenne d’une boˆıte quantique e´tant plutoˆt autour
de 5000 coups par seconde. Cette intensite´ nous a permis d’augmenter le rapport
signal sur bruit et d’enregistrer des interfe´rogrammes avec un contraste pre´sentant
une dynamique sur plus d’un ordre de grandeur.
4.1.1 Etude en Puissance
Re´sultats exprimentaux
Nous e´tudions l’e´volution du profil du spectre d’e´mission de la boˆıte LG en
fixant la tempe´rature a` 10 K et en faisant varier la puissance d’excitation. Les
re´sultats de cette e´tude sont repre´sente´s sur la figure 4.1 ou` sont reporte´s les
contrastes des interfe´rence obtenus pour des puissances d’excitation variant de
0.018 kW.cm−2 a` 2.88 kW.cm−2. On notera aux faibles retards (< 3 ps) la pre´sence
d’une composante parasite que nous discuterons en de´tail par la suite.
– Nous pouvons voir sur la figure 4.1(a) obtenue a` faible puissance (0.18kW.cm−2)
que pour des retards supe´rieurs a` 3 ps, la de´croissance est purement expo-
nentielle. Le contraste de´croˆıt selon un temps caracte´ristique T ∼ 30 ps.
D’apre`s le tableau 2.4 du chapitre 2, nous pouvons conclure que le profil de
raie a` 0 phonon est lorentzien avec une largeur a` mi-hauteur de 45 µeV .
– Sur la figure 4.1(c), qui correspond a` une forte puissance d’excitation ( 2.88
kW.cm−2), la de´croissance devient gaussienne (pour des retards supe´rieurs
a` 3 ps). Son e´volution peut eˆtre de´crite par un terme de la forme e
−τ2
4T2 avec
T ∼ 8 ps. En se re´fe´rant au tableau 2.4, il apparaˆıt donc que le profil de
raie est gaussien avec une largeur a` mi-hauteur de 150 µeV .
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– La figure 4.1(b) repre´sente le contraste a` une puissance interme´diaire (0.72
kW.cm−2), la de´croissance n’est ni gaussienne, ni lorentzienne, nous ne pou-
vons pas e´valuer la valeur de la largeur de raie associe´e a` partir des cas
limites vus ci-dessus. Ne´anmoins, nous pouvons anticiper une largeur com-
prise entre 45 et 150 µeV e´tant donne´ l’e´chelle temporelle de de´croissance
interme´diaire entre celle de la figure (a) et celle de la figure (c).
Fig. 4.1 – Evolution du profil de raie de la boˆıte LG en fonction de la puissance
d’excitation pour une tempe´rature T=10 K. La ligne en pointille´s repre´sente la
fonction de re´ponse du spectrome`tre. (a) P=0.18 kW.cm−2, (b) P=0.72 kW.cm−2
et (c) P=2.88 kW.cm−2. On notera le changement d’e´chelle de l’axe horizontal
pour les figure (b) et (c).
Nous pre´sentons par ailleurs l’e´volution en puissance de la position spectrale de la
raie excitonique de la boˆıte LG sur la figure 4.2. Les spectres ont e´te´ obtenus avec
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Fig. 4.2 – Evolution de la position spectrale de la raie LG en fonction de la
puissance d’excitation pour une tempe´rature de 10 K.
la barette CCD (de´tection multicanale). Nous constatons que l’e´nergie d’e´mission
ne change pas jusqu’a` 0.175 kW.cm−2, a` notre pre´cision expe´rimentale pre`s. Pour
cette puissance, la raie subit un de´calage spectral de l’ordre de 100 µeV .
Dans la section suivante, nous montrons comment le mode`le de Kubo-Anderson
de la diffusion spectrale parvient a` reproduire ces re´sultats.
Mode´lisation
En partant de la the´orie de Kubo-Anderson de´veloppe´e dans le troisie`me cha-
pitre, nous pre´sentons un mode`le de diffusion spectrale fonde´ sur les fluctuations
de l’environnement e´lectrostatique de la boˆıte. Dans un premier temps nous mon-
trons que le contraste de la boˆıte LG peut eˆtre mode´lise´ par un contraste dit ”de
Kubo” (voir chapitre 3). Nous de´crirons dans une section ulte´rieure le mode`le mi-
croscopique que nous avons de´veloppe´ pour comprendre les effets de la diffusion
spectrale sur les spectres d’e´mission des boˆıtes quantiques InAs/GaAs.
Contraste de Kubo
Nous utilisons le contraste de Kubo comme mode`le d’ajustement des re´sultats
expe´rimentaux. Les parame`tres d’ajustement sont donc l’e´cart-type Σ des fluc-
tuations gaussiennes de l’e´nergie de recombinaison et le temps de corre´lation τc
(Eq.?? p.??) :
C(τ) = exp
(
−Σ2τ 2c
(
exp
(
−|τ |
τc
)
+
|τ |
τc
− 1
))
(4.1)
Protocole d’ajustement
Nous remarquons sur la figure 4.1, pour des retards infe´rieurs a` 3 ps, la pre´sence
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Fig. 4.3 – Evaluation des intensite´s du fond de luminescence et du signal de PL
de la boˆıte quantique a` partir d’un spectre obtenu avec la barette CCD pour une
puissance de 0.72 kW.cm−2 et une tempe´rature de 10 K.
d’une composante rapide dans la de´croissance du contraste (carre´s). Or sur cette
meˆme figure, nous avons repre´sente´ le contraste CLB(τ) (pointille´s) obtenu en
e´clairant le spectrome`tre avec une lumie`re blanche. Ce contraste correspond a`
la transforme´e de Fourier de la re´ponse spectrale du syste`me de de´tection. Nous
constatons que la de´croissance rapide observe´e dans le contraste expe´rimental
correspond exactement a` celle de CLB(τ). Elle semble donc provenir du fond
d’e´mission pre´sent au voisinage de la raie. Ce fond est aise´ment quantifiable a`
partir d’un spectre obtenu avec la barette CCD, nous allons de´crire le protocole
utilise´.
Sur la figure 4.3 nous avons repre´sente´ le spectre obtenu avec la barette CCD
pour une puissance de 0.72 kW.cm−2. La feneˆtre spectrale de la de´tection mo-
nocanale, limite´e par la taille de la photodiode, est repre´sente´e sur cette meˆme
figure. C’est le fond de luminescence contenu dans cette feneˆtre qui produit la
composante rapide dans l’e´volution du contraste enregistre´ Cenr(τ). Si nous te-
nons compte de ce fond, Cenr(τ) peut s’e´crire :
Cenr(τ) = αCLB(τ) + µCQD(τ) avec α + µ = 1 (4.2)
ou` CQD(τ) est le contraste associe´ au spectre de luminescence de la boˆıte quan-
tique et CLB(τ) celui correspondant au fond de luminescence. α et µ sont les poids
relatifs du signal de fond et du signal de boˆıte. Plus pre´cise´ment, le rapport α/µ
est proportionnel au rapport des intensite´s inte´gre´es sur la feneˆtre spectrale de
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Fig. 4.4 – Ajustement the´orique pour la transition en puissance : (a) P=0.18
kW.cm−2, Στc = 0.6 ; (b) P=0.72 kW.cm−2, Στc = 1.05 ; (c) P=2.88 kW.cm−2,
Στc = 1.35.
spectroscopie par transforme´e de Fourier, et calcule´es a` partir du spectre CCD.
Nous allons montrer comment de´terminer ce rapport.
Sur la figure 4.3, nous avons trace´ le niveau de bruit e´lectronique qui est
inde´pendant de l’e´clairement de la barette CCD mais uniquement de´pendant du
temps de pose. Pour le spectre pre´sente´ sur la figure, ce fond vaut 800 coups. Les
spectres inte´gre´s du fond et de la boˆıte quantique doivent eˆtre calcule´s en sous-
trayant ce fond e´lectronique. La ligne supe´rieure horizontale repre´sente le niveau
de photoluminescence du fond. Le spectre inte´gre´ du fond est donc proportionnel
a` l’aire A de´finie par le rectangle apparaissant dans la figure, A vaut 0.36 u.a.
Le spectre inte´gre´ de l’e´mission de la boˆıte quantique est un peu plus difficile
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a` obtenir :
– Il faut, dans un premier temps, calculer la surface B sous la courbe de
photoluminescence, pour la figure 4.3, B = 1.12 u.a.
– Il est ne´cessaire ensuite de retirer la contribution du fond de luminescence
et celle du bruit e´lectronique a` l’aire B. L’aire associe´e a` ces contributions,
appele´e C vaut 0.720 u.a, avec un niveau de fond e´gal a` 1600 coups.
– Le spectre inte´gre´ de la photoluminescence de la boˆıte quantique est alors
proportionnel a` la surface D = B − C, dans notre cas D = 0.40 u.a.
Nous pouvons a` pre´sent calculer le rapport α/µ, qui est e´gal a` A/D = 0.9
pour le spectre repre´sente´ sur la figure 4.3. Comme α+ µ = 1, nous de´terminons
α : 0.47. Apre`s soustraction de αCLB(τ) a` Cenr(τ), nous extrayons la contribution
de la raie a` 0 phonon, qui est repre´sente´e sur la figure 4.4 a`pre`s normalisation
par µ.
Pour comparer le contraste mode´lise´ et le contraste expe´rimental, il faut tenir
compte d’un autre point qui est que le spectre enregistre´ Senr(ω) est le produit
de deux termes :
Senr(ω) = I(ω)×R(ω) (4.3)
ou` I(ω) est le spectre d’e´mission de la boˆıte quantique et R(ω) est la fonction de
re´ponse du syste`me de spectroscopie par transforme´e de Fourier dont l’extension
est repre´sente´e sche´matiquement sur la figure 4.4. R(ω) caracte´rise l’inte´gration
spectrale du signal e´tudie´ dans une expe´rience de spectroscopie par transforme´e
de Fourier. D’apre`s la relation 4.3, le contraste the´orique Cth(τ) doit s’e´crire :
Cth(τ) = |TF (I (ω)R (ω))| = |TF (I (ω))⊗ TF (R (ω))| (4.4)
Expe´rimentalement, il apparaˆıt un bruit B(τ) dans le contraste duˆ aux fluctua-
tions de lecture du compteur de photons. Le contraste enregistre´ Cth(τ) vaut
the´oriquement dans ce cas :
Cth(τ) = |[TF (I (ω))⊗ TF (R (ω))] +B(τ)| (4.5)
On peut alors ve´rifier que ce contraste Cth(τ) est sensiblement e´gal a` l’expression
Cenr(τ) :
Cenr(τ) ≃ |TF (I (ω))| ⊗ |TF (R (ω)) +B(τ)| (4.6)
On reconnaˆıt alors l’expression the´rorique du contraste associe´ a` la boˆıte quan-
tique (|TF (I (ω))|) et du contraste obtenu en lumie`re blanche (|TF (R (ω)) +B(τ)|).
L’expression 4.6 se simplifie alors :
Cenr(τ) ≃ C(τ)⊗ CLB(τ) (4.7)
ou` C(τ) est le contraste associe´ au signal e´mis par la boˆıte quantique et CLB(τ)
le contraste enregistre´ avec une lumie`re blanche.
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Pour ajuster les re´sultats expe´rimentaux, nous prenons la convolution du
contraste de Kubo et de CLB(τ), donne´e par l’e´quation 4.7. Cette dernie`re e´tape
ne change pas radicalement la forme du contraste mais est essentielle pour re-
produire les re´sultats expe´rimentaux lorsque le contraste est proche du bruit
(C(τ) ≤ 10−1).
Re´sultat de l’ajustement
Il n’est pas possible d’ajuster l’e´volution du profil en faisant changer le temps
de corre´lation τc avec Σ fixe´. Par contre, en conservant τc constant et en faisant
varier l’amplitude des fluctuations Σ, il est possible de reproduire l’e´volution du
contraste.
Apre`s avoir retire´ la contribution du fond au contraste expe´rimental, nous
obtenons les courbes pre´sente´es sur la figure 4.4 (carre´). Nous pouvons alors les
comparer a` notre mode`le (trait plein). L’accord entre les contrastes expe´rimentaux
et le contraste de Kubo est tre`s satisfaisant. Pour un temps de corre´lation fixe,
compris entre 7 ps et 13 ps, nous parvenons a` reproduire l’e´volution du contraste
en faisant varier uniquement Στc qui lui varie d’un facteur 3.
L’ajustement est optimum pour un temps de corre´lation de 10 ps et une
e´volution de Στc re´sume´e dans la figure 4.5. Le changement de profil du spectre
Fig. 4.5 – Evolution du produit Στc avec la puissance d’excitation pour T=10
K.
est quantifie´ par les variations de Στc. A basse puissance d’excitation, le profil
est lorentzien et le produit Στc vaut 0.6 pour 0.18 KW.cm
−2. Pour une puissance
interme´diaire de 0.72 kW.cm−2, le profil devient progressivement gaussien, nous
obtenons un Στc proche de 1 (1.05). Pour les puissances les plus e´leve´es, le profil
est comple`tement gaussien, le produit Στc vaut par exemple 1,35 pour une puis-
sance de 2.88 kW.cm−2. Pour les basses puissances d’excitation (< 0.5 kW.cm−1),
le produit Στc e´tant infe´rieur a` 1, nous pouvons donc conclure que la boˆıte quan-
tique est dans un re´gime de re´tre´cissement par le mouvement. Elle quitte ce
re´gime quand on e´le`ve la puissance d’excitation. Le profil de raie s’e´largit du fait
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d’une augmentation de Στc induisant une modification du profil spectral.
Les largeurs a` mi-hauteur correspondantes sont calcule´es a` partir de la trans-
forme´e de Fourier des contrastes the´oriques et leur e´volution est repre´sente´e sur
la figure 4.6.
Fig. 4.6 – Evolution avec la puissance d’excitation de la largeur a` mi-hauteur de
la boˆıte LG, pour une tempe´ratue de 10 K.
En conclusion, nous parvenons a` mode´liser l’e´volution avec la puissance des
contrastes expe´rimentaux a` l’aide du mode`le de Kubo-Anderson de diffusion spec-
trale. L’augmentation de Στc montre que la diffusion spectrale passe d’un re´gime
de ”fluctuations rapides” a` un re´gime de ”fluctuations lentes” (voir Chap.3).
Comme toute augmentation de la puissance de pompage cre´e plus de charges
a` hautes e´nergies, l’effet d’une e´le´vation de puissance sur les fluctuations de
charges autour de la boˆıte doit donc eˆtre analogue a` celui d’une augmentation de
l’agitation de thermique (de la tempe´rature). Or dans la phe´nome´nologie RMN,
l’e´le´vation de tempe´rature induit un passage d’un re´gime ”lent” a` un re´gime
”rapide”, c’est la phe´nome´nologie contraire a` celle des boˆıtes quantiques. Cette
diffe´rence provient de la nature meˆme des fluctuations affectant la boˆıte quan-
tique. Nous reviendrons sur ce point ulte´rieurement. Nous allons voir dans la
section suivante comment la tempe´rature affecte la diffusion spectrale de la boˆıte
quantique, en particulier si cette dernie`re e´volue selon une phe´nome´nologie ana-
logue a` celle observe´e en fonction de la puissance.
4.1.2 Evolution en tempe´rature
Re´sultats expe´rimentaux
Nous pre´sentons dans la figure 4.7, l’e´volution du contraste brut avec la
tempe´rature (10 K, 35 K et 45 K) pour une puissance fixe´e a` 0.88 kW.cm−2.
L’analyse directe des re´sultats est plus difficile que dans les expe´riences en fonc-
tion de la puissance, en raison du fond de luminescence plus intense. Si un profil
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Fig. 4.7 – Evolution du profil de raie de la boˆıte LG (carre´s) pour 3 tempe´ratures :
fig(a) 10 K, fig(b) 35 K et fig(c) 45 K pour une puissance d’excitation de 0.088
kW.cm−2. La ligne en pointille´s repre´sente la fonction de re´ponse du spectrome`tre.
mixte est a` peu pre`s identifiable a` 35 K, il n’en est pas de meˆme a` 45 K ou`
l’observation de la de´croissance gaussienne du contraste ne´cessite absolument la
proce´dure de soustraction de´crite plus haut. Ce constat n’est pas surprenant sa-
chant que d’une part, l’e´mission de la boˆıte diminue avec la tempe´rature et que
d’autre part, le poids des ailes de phonons acoustiques augmente (voir Chap.1).
Il faut donc utiliser le meˆme protocole que celui de´crit dans l’e´tude en puissance
pour retirer le fond des contrastes bruts.
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Mode´lisation de Kubo
Une fois la contribution du fond retire´e, nous trac¸ons l’e´volution en tempe´rature
des contrastes corrige´s sur la figure 4.8. Les re´sultats de la mode´lisation du
contraste par un contraste de Kubo sont e´galement repre´sente´s sur cette figure
en trait plein. Le contraste the´orique est a` nousveau la convolution du contraste
de Kubo et de la fonction de re´ponse CLB(τ). L’accord entre le contraste corrige´
et le contraste the´orique est tre`s satisfaisant.
Fig. 4.8 – Evolution en tempe´rature du contraste corrige´ (carre´s) et the´orique
(ligne pleine). La ligne en pointille´s repre´sente la fonction de re´ponse du spec-
trome`tre. (a) 10 K, Στc = 0.48 ; (b) 35 K, Στc = 0.91 ; et (c) 45 K, Στc = 1, 38.
Ainsi, en s’affranchissant du fond, nous pouvons voir sur la figure 4.8 que
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l’e´volution en tempe´rature du profil de raie est quasiment identique a` celle en
puissance. A basse tempe´rature le profil est lorentzien (de´croissance exponentielle
du contraste). Quand la tempe´rature augmente, le profil n’est plus clairement
lorentzien et devient gaussien a` haute tempe´rature. L’e´volution du profil de raie
avec la tempe´rature semble analogue a` l’e´tude en puissance.
L’e´volution du produit Στc, de´termine´e par l’ajustement des contrastes, est
repre´sente´e sur la figure 4.9. Nous trouvons que pour une tempe´rature de 10 K,
Στc = 0.48, ce qui est en accord avec le profil lorentzien identifie´ dans la figure
4.8(a). Pour une tempe´rature interme´diaire de 35 K, Στc = 0.91, la valeur du pro-
duit est proche de 1. Ceci explique que la de´croissance du contraste associe´ ne soit
ni clairement gaussienne, ni clairement lorentzienne. Enfin pour une tempe´rature
de 45 K, le produit Στc vaut 1.38 (profil gaussien).
La mesure des largeurs associe´es est repre´sente´e sur la figure 4.10. A 10 K,
cette largeur vaut 30 µeV , a` 35 K, elle vaut 85 µeV et a` 45 K elle vaut 170 µeV .
Ainsi le changement de profil s’accompagne bien d’un e´largissement de la raie
d’e´mission de la boˆıte qui sort de son re´gime de re´tre´cissement par le mouvement.
Fig. 4.9 – Evolution de rapport Στc avec la tempe´rature pour une puissance
d’excitation de 0.088 kW.cm−2.
Cette phe´nome´nologie est contraire a` celle observe´e en RMN ou` le re´tre´cis-
sement par le mouvement est active´ en tempe´rature. Cette diffe´rence provient du
fait que les fluctuations pre´sentes en RMN et dans les boˆıtes quantiques ont des
me´canismes tre`s diffe´rents. Nous allons maintenant de´crire le mode`le microsco-
pique de fluctuation affectant les boˆıtes quantiques.
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Fig. 4.10 – Evolution de la largeur de raie de la boˆıte LG en fonction de la
tempe´rature pour une puissance de 0, 088 kW.cm−2.
4.1.3 Mode`le microscopique des fluctuations de l’environ-
nement
Description
Nous allons a` pre´sent fournir un mode`le microscopique pour la diffusion spec-
trale des boˆıtes quantiques InAs/GaAs permettant d’expliquer l’e´volution du
profil de raie avec la puissance d’excitation et la tempe´rature de´crite dans la
section pre´ce´dente. En particulier, la mode´lisation doit eˆtre capable d’expliquer
le re´tre´cissement par le mouvement non conventionnel observe´ [37]. La diffusion
spectrale e´tant entie`rement de´termine´e par les valeurs de l’e´cart-type Σ et du
temps de corre´lation τc, ce sont ces parame`tres, que le mode`le microscopique doit
fournir.
Fig. 4.11 – Repre´sentation sche´matique de la mode´lisation d’une boˆıte quantique
en interaction avec N pie`ges identiques. Chaque pie`ge engendre un de´calage Stark
∆ de la raie.
Nous supposons que la boˆıte quantique est entoure´e de N de´fauts pouvant
pie´ger une charge libre (fig 4.11). Ces N pie`ges sont alors N syste`mes a` deux ni-
veaux (N TLS) tels que ceux de´crits dans le chapitre 3. Par convention l’e´tat plein
d’un pie`ge, produisant un de´calage Stark ∆ de la raie excitonique, correspond au
niveau fondamental du TLS. L’e´tat vide, sans effet sur l’e´nergie de transition de
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la boˆıte, sera l’e´tat excite´ du TLS. Si on compare ce mode`le a` celui de´veloppe´ dans
le chapitre 3 pour un seul TLS (.3.2.2 p.67), cela revient a` conside´rer |∆| = 2|α|.
Nous conside´rons N TLS identiques, de´corre´le´s avec N suffisamment important
(typiquement N > 10 d’apre`s [11]) pour que le mode`le de fluctuation soit gaussien
(voir Chap. 3).
Fig. 4.12 – A gauche : Processus de pie´geage caracte´rise´ par le temps moyen τ↓.
A droite : processus de de´pie´geage caracte´rise´ par le temps moyen τ↑.
Chaque pie`ge est caracte´rise´ par un temps moyen de pie´geage τ↓ et un temps
moyen de de´pie´geage τ↑. Les deux processus sont repre´sente´s dans la figure 4.12.
A pre´sent, nous devons calculer le temps de corre´lation τc et l’e´cart type Σ pour
relier ce mode`le microscopique a` notre mode`le d’ajustement de Kubo-Anderson.
Les probabilite´s que le TLS soit dans l’e´tat fondamental P0 ou dans l’e´tat
excite´ P1 e´voluent selon les e´quations :
dP0
dt
= − 1
τ↑
P1 +
1
τ↓
P0 (4.8)
dP1
dt
= +
1
τ↑
P1 − 1
τ↓
P0 (4.9)
A partir de ces e´quations, nous pouvons obtenir les valeurs P 00 et P
0
1 a` l’e´quilibre
qui sont les taux moyens d’occupation de l’e´tat fondamental et de l’e´tat excite´ :
P 00 =
1
τ↑
1
τ↑
+ 1
τ↓
, P 01 =
1
τ↓
1
τ↑
+ 1
τ↓
(4.10)
Nous avons ainsi acce`s a` la valeur moyenne du peuplement du pie`ge et non a` ses
fluctuations qui sont caracte´rise´es par le temps de corre´lation τc et par l’amplitude
de fluctuations Σ.
Il est possible de montrer the´oriquement [87] ou par des simulations de Monte-
Carlo que le temps de corre´lation τc du syste`me est donne´ par l’expression :
1
τc
=
1
τ↓
+
1
τ↑
(4.11)
Nous allons de´crire brie`vement les simulations de Monte-Carlo qui nous per-
mettent de calculer l’e´volution de la fonction d’autocorre´lation du de´calage de
la raie, et donc de calculer le temps de corre´lation caracte´risant l’amplitude des
fluctuations produites par les N pie`ges (voir Eq.3.21 p.67).
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– Pour chaque TLS, nous devons calculer une e´volution possible : partant
d’un e´tat initial plein, un ge´ne´rateur de nombres ale´atoires a` loi exponen-
tielle nous permet de calculer l’instant du premier changement d’e´tat, en-
suite celui du deuxie`me et ainsi de suite. Nous obtenons de cette manie`re
une description de l’e´volution du de´calage Stark engendre´ par un TLS en
fonction du temps.
– Nous sommons les de´calages engendre´s par ces N TLS. Nous obtenons une
e´volution possible du de´calage de la raie en fonction du temps.
– Nous re´ite´rons la mode´lisation un certain nombre de fois (1000). En moyen-
nant toutes les re´alisations possibles, nous connaissons alors la loi d’e´volution
de la fonction d’autocorre´lation du de´calage spectral de la raie.
– Le temps de corre´lation est alors le temps caracte´ristique de la de´croissance
exponentielle de la fonction d’autocorre´lation (voir Eq.3.21 p.67).
La comparaison entre l’expression the´orique 4.11 (traits pleins) et le re´sultat des
simulations (carre´s) est repre´sente´e sur la figure 4.13. L’accord entre simulations
et the´orie est tre`s satisfaisant. Dans la limite ou` les deux temps (pie´geage et
de´pie´geage) sont tre`s diffe´rents, le temps de corre´lation est alors e´gal au temps
le plus petit. Ainsi sur la figure nous pouvons voir que quand τ↓ tend vers 0, τc
tend vers τ↓.
Fig. 4.13 – Evolution du temps de corre´lation τc, normalise´ a` τ↓, en fonction
du raapport τ↓/τ↑ obtenu par simulation de Monte-Carlo (carre´s) et a` partir de
l’expression 4.11 (ligne).
Il faut maintenant calculer Σ, l’e´cart type des fluctuations que ressent la boˆıte
quantique entoure´e de N pie`ges. En introduisant y l’asyme´trie entre le temps
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d’e´chappement τ↑ et le temps de pie´geage τ↓ de´finie par :
y =
τ↑
τ↓
(4.12)
La probabilite´ P 00 que le pie`ge soit occupe´ vaut d’apre`s l’e´quation 4.10 :
P 00 =
y
1 + y
(4.13)
Chaque charge χ pie´ge´e dans un de´faut engendre un potentiel e´lectrostatique Ψχ
qui induit un de´calage Stark de l’e´nergie de la paire e´lectron-trou de la boˆıte
quantique. Dans l’hypothe`se d’un re´gime de champ e´lectrique faible, ce de´calage
Stark engendre´ par la pre´sence de la charge χ est de la forme [100] :
δstark = −e 〈SeSh|Ψχ(~re)Ψχ(~rh)|SeSh〉 (4.14)
ou` SeSh est la paire e´lectron-trou de la boˆıte quantique, Ψχ(~re) le potentiel cre´e´
par la charge χ au niveau de l’e´lectron de la paire e´lectron-trou et Ψχ(~rh) le
potentiel engendre´ par la charge χ au niveau du trou de la paire e´lectron-trou.
Ce de´calage est compose´ de deux termes, un terme de couplage monopoˆle-dipoˆle,
et un terme de couplage monopoˆle-quadrupoˆle [100].
Si nous conside´rons une distribution de pie`ges ayant pour centre de syme´trie la
boˆıte quantique, les contributions dipoˆlaires des de´calages Stark engendre´es par
chaque pie`ge s’annulent mais les composantes quadrupoˆlaires s’additionnent [100].
Nommons ∆ le de´calage Stark quadrupolaire cre´e´ par une charge sur l’e´nergie de
la paire e´lectron-trou de la boˆıte quantique. La variation de l’e´nergie de transition
∆E(t) peut eˆtre de´crite a` partir de l’e´tat des N pie`ges :
∆E(t) = ∆
N∑
i=1
ǫi(t) (4.15)
ou` ǫi(t) est l’e´tat du i
eme TLS a` l’instant t avec ǫi(t) = 0 si l’e´tat du TLS est
excite´ (pie`ge vide) et ǫi(t) = 1 si l’e´tat du TLS est fondamental.
Connaissant la probabilite´ P 00 que le pie`ge soit plein d’apre`s l’e´quation 4.13,
ce mode`le microscopique permet dans un premier temps de calculer le de´calage
moyen 〈∆E〉 de la raie :
〈∆E〉 = ∆
N∑
i=1
〈ǫi(t)〉 (4.16)
= ∆NP0 (4.17)
= ∆N
(
y
1 + y
)
(4.18)
Nous pouvons maintenant calculer la variance V, des fluctuations de l’e´nergie
de transition de la boˆıte produites par les N TLS :
V =
〈
∆E2
〉− 〈∆E〉2 (4.19)
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Le deuxie`me terme de l’e´quation 4.19 vaut :
〈∆E〉2 =
[
∆
∑
i
〈ǫi〉
]2
= ∆2N2
(
y
1 + y
)2
(4.20)
Le premier terme de l’e´quation 4.19 s’e´crit alors :
〈
∆E2
〉
= ∆2
[∑
i
〈
ǫ2i
〉
+
∑
i6=j
〈ǫiǫj〉
]
(4.21)
= ∆2
(
N
y
1 + y
+N (N − 1)
(
y
1 + y
)2)
(4.22)
Nous obtenons finalement pour la variance :
V =
∆2Ny
(1 + y)2
(4.23)
Pour revenir aux notations du chapitre 3, nous de´finissons Σ l’e´cart-type des
fluctuations de pulsation et pour notre mode`le de fluctuation microscopique :
Σ =
√
V
~
=
∆
√
N
~
(√
y + 1√
y
) = ∆√N
~
(√
τ↑
τ↓
+
√
τ↓
τ↑
) (4.24)
Son e´volution est repre´sente´e en fonction de τ↓/τ↑sur la figure 4.14, ou` nous com-
parons l’e´volution the´orique de Σ aux re´sultats obtenus par des simulations de
Monte Carlo. Nous de´finissons Σs = ∆
√
N/ (2~), qui est la valeur maximale de Σ
et qui correspond a` la situation ou` le pie´geage et le de´pie´geage sont des processus
syme´triques. L’e´cart type Σ peut alors s’e´crire :
Σ =
2Σs√
τ↑
τ↓
+
√
τ↓
τ↑
(4.25)
En re´sume´, la mode´lisation par des syste`mes TLS permet de calculer l’e´cart-
type Σ et le temps de corre´lation τc. Ces deux parame`tres de´pendent des temps
de pie´geage et de de´pie´geage, du nombre de pie`ges N et du de´calage Stark ∆. Ce
sont les temps τ↑ et τ↓ qui e´voluent avec la tempe´rature ou la puissance. Nous
devons de´terminer les processus agissant sur ces deux temps, pour comprendre
l’e´volution de Σ et τc mesure´e expe´rimentalement.
Evolution des temps de capture et d’e´chappement
Nous devons fournir un mode`le d’e´volution pour les temps τ↑ et τ↓. En pre-
nant en compte des processus de pie´geage ou de´pie´geage assiste´s par phonons
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Fig. 4.14 – Evolution de l’e´cart-type Σ en fonction de l’asyme´trie τ↓/τ↑ = y
obtenue a` partir des simulations de Monte Carlo (carre´s) et a` partir de l’expression
4.24 (ligne pleine).
(acoustiques ou optiques) ou par effet Auger, nous allons de´crire l’e´volution des
temps par les expressions :
1
τ↓
=
1
τ1
(1 + n1(T )) +
1
τ2
(1 + n2(T )) +
1
τ3
f(P ) (4.26)
1
τ↑
=
1
τ1
n1(T ) +
1
τ2
n2(T ) +
1
τ3
f ′(P ) (4.27)
ou` 1
τ1
(1 + n1(T )) rend compte de la capture d’un porteur par e´mission d’un pho-
non acoustique et 1
τ1
n1(T ) correspond a` l’e´chappement du porteur hors du pie`ge
par absorption d’un phonon acoustique.
1
τ2
(1 + n2(T )) est associe´ au processus de capture assiste´ par e´mission d’un pho-
non optique et 1
τ2
n2(T ) traduit l’e´chappement assiste´ par absorption d’un phonon
optique. n1(T ) et n2(T ) sont les facteurs d’occupation de Bose-Einstein des modes
de phonons acoustiques et optiques :
ni =
1
exp(Ei/kT )− 1 (4.28)
ou` Ei est l’e´nergie d’un phonon. Pour les phonons optiques, cette e´nergie est pra-
tiquement inde´pendante du vecteur d’onde ~q, mais pour les phonons acoustiques,
cette e´nergie varie avec le vecteur d’onde. La mode´lisation pre´ce´dente suppose
l’existence d’une valeur moyenne pour ces e´nergies correspondant aux phonons
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acoustiques se couplant le plus facilement avec le pie`ge. Les temps caracte´risant le
couplage aux phonons optiques ou aux phonons acoustiques peuvent eˆtre calcule´s
a` partir de la re`gle d’or de Fermi comme il a e´te´ de´crit dans le premier chapitre.
Le troisie`me terme de l’e´quation 4.27 est associe´ au processus de de´pie´geage
assiste´ par effet Auger. Nous avons e´galement ajouter une contribution de type
Auger dans le processus de pie´geage (voir e´quation 4.26). Un processus Auger
est un processus de diffusion e´lastique entre e´tats a` plusieurs porteurs via l’in-
teraction Coulombienne. Il peut eˆtre par exemple un processus faisant intervenir
un e´lectron chaud de´localise´ et l’e´lectron pie´ge´ dans le de´faut : l’e´lectron pie´ge´
sort du de´faut et l’e´lectron chaud relaxe vers des e´tats de plus basse e´nergie.
Dans ce cas, le taux d’activation de ce processus est proportionnel a` la densite´
des e´tats photocre´e´s de´localise´s. Si cette densite´ est gouverne´e par une recom-
binaison radiative interbande bimole´culaire, elle est proportionnelle a`
√
P [101].
Nous ignorons la nature exacte du processus Auger dominant dans notre cas et
nous utilisons une loi de puisssance ge´ne´rale qui permet de rendre compte des
travaux de Bockelmann et al [102]. Le taux d’activation Auger peut s’e´crire sous
la forme :
1
τauger
=
1
τ3
P β
P β + P β0
(4.29)
ou` β est l’exposant de la loi de puissance caracte´risant la nature exacte du pro-
cessus Auger. P0 est la puissance seuil de l’effet Auger. Pour le processus Auger
de´crit plus haut β = 1
2
et si la puissance de saturation est tre`s faible devant la
puissance seuil, l’expression 4.29 devient :
1
τauger
=
1
τ3
√
P
P0
(4.30)
Nous voulons que la mode´lisation des processus d’e´chappement et de pie´geage
de´crits par les e´quations 4.26 et 4.27 permette de reproduire l’e´volution expe´ri-
mentale de la largeur a` mi-hauteur et du produit Στc en fonction de la tempe´rature
et de la puissance d’excitation. Par ajustement des parame`tres E1, E2, τ1, τ2, τ3
et P0 de´crivant les variations de τ↓ et de τ↑, il est possible de calculer les valeurs
the´oriques de Σ et τc a` partir des expressions 4.24 et 4.11. Le calcul de Στc est
alors imme´diat et nous utilisons les e´quations 3.70 et 3.68 (page 78) pour calculer
l’e´volution de la largeur a` mi hauteur avec la tempe´rature et avec la puissance
d’excitation. Il faut noter que les e´quations 3.70 et 3.68 ne sont valables que si
le profil est clairement lorentzien ou clairement gaussien. L’analyse des profils
mixtes ne´cessite un traitement supple´mentaire. Au voisinage du changement de
profil (Στc ≃ 1), on proce`de par interpolation entre la largeur gaussienne et la
largeur lorentzienne pour calculer la largeur a` mi-hauteur.
Les variations du produit Στc et de la largeur a` mi-hauteur Γ avec la puissance
sont respectivement repre´sente´es en trait plein sur la figure 4.15 et sur la figure
4.16. Pour l’e´tude avec la tempe´rature, il s’agit de la figure 4.17 et de la figure
102 CHAPITRE 4. RE´SULTATS EXPE´RIMENTAUX
4.18. Les donne´es expe´rimentales correspondent aux symboles, les traits pleins a`
la mode´lisation.
L’ajustement est tre`s satisfaisant pour les valeurs suivantes des parame`tres :
~Σs = 400 µeV , τ1 = 35 ns, τ2 = 10 ps, τ3 = 1.3 ns, P0 = 25 kW.cm
−2,
E1 = 1 meV et E2 = 20 meV . Ainsi les e´volutions, avec la puissance d’exci-
tation ou la tempe´rature, de la largeur de raie (Γ) et du profil (caracte´rise´ par
Στc) peuvent eˆtre reproduites the´oriquement en fixant ces 7 parame`tres. Nous
discutons a` pre´sent les valeurs de ces parame`tres.
Fig. 4.15 – Re´sultats expe´rimentaux (symboles) et ajustement the´orique (trait
plein) pour l’e´volution du produit Στc en fonction de la puissance d’excitation
pour une tempe´rature de 10 K. Les parame`tres d’ajustement sont ~Σs = 400 µeV ,
τ1 = 35 ns, τ2 = 10 ps, τ3 = 1.3 ns, P0 = 25 kW.cm
−2, E1 = 1 meV et
E2 = 20 meV .
L’ajustement des re´sultats expe´rimentaux ne ne´cessite pas de prendre en
compte le me´canisme de pie´geage assiste´ par effet Auger. S’il est pris en compte,
ce processus est un terme correctif (face aux termes associe´s aux phonons) qui
de´cale faiblement (10 %) la valeur de Σs. Pour le processus d’e´chappement assiste´
par effet Auger, le temps d’activation τ3 = 1.3 ns, est calcule´ a` P= 25 kW.cm
−2.
Ce re´sultat est en accord avec les re´sultats des travaux pre´sente´s par O’Hara et al
[101].
Nous allons maintenant commenter le couplage du de´faut aux phonons. Le
temps de couplage aux phonons acoustiques est beaucoup plus grand que le temps
de couplage avec les phonons optiques. Si les de´fauts sont relativement profonds,
l’e´nergie des phonons acoustiques n’est pas assez grande (E1 = 1 meV ) pour
permettre aux e´tats localise´s du de´faut de diffuser efficacement vers les e´tats
de´localise´s de la couche de mouillage (ou le contraire).
Pour les phonons optiques, comme l’e´nergie du phonon est beaucoup plus
grande, le couplage est alors facilite´. Le temps caracte´ristique vaut alors 10 ps.
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Fig. 4.16 – Re´sultats expe´rimentaux (symboles) et ajustement the´orique (trait
plein) pour l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur de la raie en fonction de la puis-
sance d’excitation pour une tempe´rature de 10 K. Les parame`tres d’ajustement
sont ~Σs = 400 µeV , τ1 = 35 ns, τ2 = 10 ps, τ3 = 1.3 ns, P0 = 25 kW.cm
−2,
E1 = 1 meV et E2 = 20 meV .
Fig. 4.17 – Re´sultats expe´rimentaux (symboles) et ajustement the´orique (trait
plein) pour l’e´volution du produit Στc en fonction de la tempe´rature pour une
puissance d’excitation de 0.088 kW.cm−2. Les parame`tres d’ajustement sont
~Σs = 400 µeV , τ1 = 35 ns, τ2 = 10 ps, τ3 = 1.3 ns, P0 = 25 kW.cm
−2,
E1 = 1 meV et E2 = 20 meV .
Nous pouvons remarquer que l’e´nergie caracte´ristique de ce processus est tre`s
faible (20 meV ) devant l’e´nergie des phonons optiques dans GaAs (36 meV ) ou
dans InAs (32 meV ). Cela peut eˆtre duˆ a` l’intervention d’e´tat polaronique comme
pour les boˆıtes quantiques. Cependant la simplicite´ du traitement de l’interaction
electron-phonon dans le cadre de notre mode`le peut vraisemblablement expliquer
la diffe´rence.
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Fig. 4.18 – Re´sultats expe´rimentaux (symboles) et ajustement the´orique (trait
plein) pour l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur de la raie en fonction de la
tempe´rature pour une puissance d’excitation de 0.088 kW.cm−2. Les parame`tres
d’ajustement sont ~Σs = 400 µeV , τ1 = 35 ns, τ2 = 10 ps, τ3 = 1.3 ns, P0 =
25 kW.cm−2, E1 = 1 meV et E2 = 20 meV .
A la vue des valeurs nume´riques donne´es plus haut, il apparaˆıt que le pie´geage
assiste´ par e´mission d’un phonon optique est le processus majoritaire. Dans le
terme de pie´geage assiste´ par e´mission de phonon optique, le facteur de population
1 + n2(T ) e´volue tre`s peu entre 10 K et 50 K car n2(T )≪ 1. De fait, le pie´geage
assiste´ par e´mission de phonon optique n’est quasiment pas active´ en tempe´rature.
Il ne l’est pas du tout avec la puissance d’excitation. Par conse´quent, le temps de
pie´geage τ↓ ≃ τ2 = 10 ps est inde´pendant de la tempe´rature et de la puissance
d’excitation. Cette valeur est en accord avec les re´sultats de Lohner et al [103]
qui montrent que la relaxation d’un trou de la bande de valence vers un niveau
d’impurete´ de type p se fait avec e´mission de phonon optique selon un temps
caracte´ristique de l’ordre de quelques dizaines de ps.
Pour le processus d’e´chappement, la situation est tre`s diffe´rente. Les modes de
phonons optiques ne sont pas assez peuple´s pour que le processus d’e´chappement
par absorption d’un phonon optique soit pre´dominant. Dans le re´gime de tempe´ra-
ture e´tudie´, c’est le me´canisme assiste´ par phonon acoustique qui de´termine les
variations du temps d’e´chappement τ↑ quand on augmente la tempe´rature. En
effet, l’e´nergie moyenne E1 des phonons acoustiques (1 meV ) est beaucoup plus
faible que l’e´nergie E2 des phonons optiques (20 meV ). Ainsi, malgre´ un temps
caracte´ristique beaucoup plus long que celui caracte´risant le couplage aux pho-
nons optiques, c’est le processus faisant intervenir les phonons acoustiques qui
est active´ lorsqu’il y a e´le´vation de la tempe´rature. Par contre a` partir de 40 K,
c’est le processus d’e´chappement par absorption de phonon optique qui provoque
la forte augmentation de Σ.
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Un re´tre´cissement par le mouvement inhabituel
Avec les valeurs des parame`tres d’ajustement utilise´es plus haut, nous constatons
que nous sommes dans un re´gime ou` τ↓ ≪ τ↑. Le temps de corre´lation est alors
globalement e´gal a` τ↓, ce qui explique le fait que τc n’e´volue pas quand on change
la tempe´rature ou la puissance d’excitation. Comme τ↓ ≪ τ↑, nous sommes dans
le cas ou` :
Σ ≃ ~Σs
√
τ↓
τ↑
(4.31)
ce qui correspond au comportement asymptotique de Σ aux faibles valeurs de
y =
τ↓
τ↑
(Fig .4.14). Or τ↑ diminue avec la tempe´rature (par absorption de phonons
acoustiques) ou avec la puissance d’excitation (par effet Auger). Ainsi d’apre`s l’ex-
pression 4.31, toute augmentation de la puissance ou de la tempe´rature provoque
une augmentation de Σ, donc de Στc puisque τc ≃ τ↓ ≃ 10 ps. Nous pouvons
conclure que dans le cas des boˆıtes quantiques, la transition entre les re´gimes de
fluctuations rapides et lentes s’effectue par changement de l’amplitude Σ a` temps
de corre´lation constant.
C’est la phe´nome´nologie contraire a` celle de´crite en RMN dans le chapitre 3 ou`
les spectres de RMN pre´sentent une transition gaussien-lorentzien (par re´duction
de Στc) quand la tempe´rature du milieu augmente. En RMN, l’amplitude des
fluctuations n’e´volue pas avec la tempe´rature, c’est le temps de corre´lation qui
change. Une augmentation de tempe´rature provoque une diminution du temps
de corre´lation qui fait passer le syste`me d’un re´gime de fluctuations lentes a` un
re´gime de fluctuations rapides.
Ainsi, notre description microscopique des sources de fluctuations nous per-
met d’interpre´ter quantitativement les e´volutions de profil et de largeur de raie
avec la tempe´rature ou la puissance d’excitation. Nous allons analyser dans le
paragraphe suivant le de´calage spectral de la raie observe´ quand on augmente la
puissance d’excitation (voir fig. 4.2).
Interpre´tation du de´calage spectral observe´
Le mode`le microscopique de diffusion spectrale de´taille´ dans la section 4.1.3, page
95, donne une valeur the´orique de ce de´calage :
〈∆E〉 = N∆τ↓
τ↑
+ 1
=
√
N
2~Σs
τ↓
τ↑
+ 1
(4.32)
D’apre`s l’e´quation 4.32, connaissant l’e´volution de τ↑ en fonction de la puissance
d’excitation, nous pouvons alors calculer l’e´volution du de´calage (voir section
4.1.3) avec le parame`tre N qui reste a` de´terminer. Le re´sultat est montre´ sur la
figure 4.19 ou` le de´calage spectral mesure´ (carre´s) et le mode`le the´orique (ligne)
sont repre´sente´s. Lorsque la puissance augmente, y =
τ↓
τ↑
augmente, le nombre de
pie`ges occupe´s diminue, ce qui de´cale la raie vers le bleu, car un pie`ge occupe´
de´cale vers le rouge la transition optique de boˆıte quantique.
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Fig. 4.19 – Evolution de la position spectrale de la boˆıte LG mesure´e (carre´s) et
the´orique (ligne).
Pour reproduire l’e´volution du de´calage, il faut que le nombre de pie`ges N
vaille environ 100. Alors que l’e´tude du profil de raie donne acce`s uniquement a`√
N∆, l’e´volution de la position centrale de la raie permet l’e´valuation de ∆ et
N (voir Eq.4.32).
Nature des pie`ges
Avec ~Σs = ∆
√
N/2, la de´termination de N ∼ 100 et de ~Σs=400µeV permet
d’avoir une estimation du de´calage Stark produit par un seul pie`ge : ∆ ∼ 80 µeV .
Cette valeur est a` comparer a` l’e´tude the´orique re´alise´e par Aleksandar Jankovich
au cours de sa the`se [100], portant sur l’effet de pie´geage de charges sur les
niveaux de boˆıtes quantiques. Si nous conside´rons une impurete´ dans la couche de
mouillage pouvant pie´ger un e´lectron, le pie´geage de la charge ge´ne`re un de´calage
Stark de la raie de -80 µeV si la distance se´parant la boˆıte de l’impurete´ vaut
d∼10 nm. Par contre, si le de´faut conside´re´ est un de´faut d’interface au niveau
de la couche de mouillage, il peut pie´ger des excitons. Pour que le de´calage Stark
vaille 80 µeV , il faut alors que la distance se´parant la boˆıte quantique du de´faut de
la couche de mouillage soit de d=17 nm. Ainsi, pour une distance fixe, une entite´
globalement neutre (l’exciton) induit des de´calages Stark (de type qadrupolaires)
plus important que celui engendre´ par un e´lectron, ceci peut provenir de la nature
qaudrupolaire du couplage entre la paire e´lectron-trou de la boˆıte et les charges
pie´ge´es. Si nous calculons la densite´ de de´faut correspondante, en conside´rant
que les N de´fauts sont contenus dans un cercle de rayon d, nous trouvons 3.1013
de´fauts par cm2, si ce sont des impurete´s, et 1013 de´fauts par cm2 si ce sont des
de´fauts d’interface de la couche de mouillage.
Ces densite´s sont tre`s importantes, surtout dans le cas de de´fauts d’interface
de la couche de mouillage. Ces derniers ne sont pas ponctuels et ont typiquement
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une densite´ identique a` celle des boˆıtes (1010 cm−2 dans notre cas). Il semble donc
plus probable que ces de´fauts soient du type impurete´. Cependant une densite´
e´leve´e pourrait eˆtre explique´e par une inhomoge´ne´ite´ de la re´partition des de´fauts.
En effet, on peut voir sur certaines images AFM une zone de de´ple´tion autour de
la boˆıte quantique du fait de la croissance de l’ˆılot. Cette zone de forte contrainte
pourrait donc concentrer les de´fauts a` l’origine de la diffusion spectrale des boˆıtes
quantiques, ce qui localement augmenterait la densite´ vue par la boˆıte.
En conclusion, nous avons pre´sente´ une interpre´tation quantitative de nos
donne´es a` partir d’un mode`le base´ sur la the´orie de la diffusion spectrale de
Kubo-Anderson comple´te´e par une description microscopique des fluctuations
dans le cas des boˆıtes quantiques. Un point essentiel est l’asyme´trie des processus
de pie´geage et de de´pie´geage qui conduit a` une transition inhabituelle entre les
re´gimes de fluctuations rapides et lentes lorsque la tempe´rature ou la puissance
d’excitation augmente. Si nous montrons une interpre´tation tre`s satisfaisante pour
cette boˆıte quantique dont le profil de raie change, qu’en est-il pour d’autres boˆıtes
quantiques ?
4.2 Etude de l’e´largissement sur d’autres boˆıtes
quantiques
4.2.1 Elargissement en tempe´rature et en puissance pour
4 autres boˆıtes quantiques
Nous avons e´tudie´ l’e´volution avec la tempe´rature et la puissance d’excitation
de la largeur a` mi-hauteur de la raie d’exciton fondamental pour 4 boˆıtes quan-
tiques appartenant a` une meˆme me´sa. Nous utilisons toujours l’e´chantillon ”me´sa
sur or” dont la structure est de´taille´e dans le second chapitre. Les boˆıtes e´tudie´es
A, B, C et D sont toutes issues d’une meˆme me´sa de coˆte´ 1 µm dans le but de
s’affranchir d’un effet possible de la me´sa sur la de´cohe´rence de l’exciton [104].
Les paires e´lectron-trou sont cre´e´es dans le GaAs a` l’aide du laser continu He-
Ne a` 1.95 eV . Nous travaillons avec des puissances d’excitation comprises entre
0.022 kW.cm−2 et 5.88 kW.cm−2, c’est a` dire en dessous ou au niveau du seuil de
saturation (0.8 kW.cm−2) de ces boˆıtes quantiques. Les spectres sont obtenus par
la technique de spectroscopie par transforme´e de Fourier de´crite dans le second
chapitre.
Les 4 boˆıtes pre´sentent toujours une de´croissance exponentielle du contraste
de la figure d’interfe´rence. Leurs spectres ont un profil lorentzien. D’apre`s les
re´sultats de la premie`re section de ce chapitre, un profil lorentzien correspond a`
un re´gime de re´tre´cissement par le mouvement. Nous pre´sentons dans la figure
4.20 l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0 phonon des boˆıtes A, B,
C et D en fonction de la puissance d’excitation du laser et de la tempe´rature
de l’e´chantillon. Une premie`re constatation s’impose : les comportements en
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Fig. 4.20 – Evolution de la largeur a` mi-hauteur Γ en fonction de la puissance
d’excitation et en fonction de la tempe´rature du milieu.
tempe´rature et en puissance d’excitation sont tous diffe´rents d’une boˆıte a` l’autre.
– la largeur mesure´e a` 10 K et a` basse puissance est propre a` chaque boˆıte
quantique et elle varie de 20 µeV a` 150 µeV .
– la boˆıte A pre´sente une e´volution importante en tempe´rature et en puissance
d’excitation alors que la boˆıte B est peu sensible au changement de puissance
et que la boˆıte D est au contraire peu sensible a` la tempe´rature.
Ainsi, au sein d’une meˆme me´sa, la phe´nome´nologie d’e´largissement de la raie a`
0 phonon est multiple. Nous allons a` pre´sent de´tailler l’e´volution en fonction de
la puissance d’excitation des 4 boˆıtes pour les tempe´ratures 10 K et 50 K. Puis
nous pre´senterons l’e´volution en tempe´rature.
Comportement en puissance a` 10 K
Nous e´tudions l’e´volution en puissance des largeurs de raie des 4 boˆıtes a` 10
K.
– La boˆıte quantique A pre´sente globalement une forte e´volution en puis-
sance. Jusqu’a` 0.40 kW.cm−2 l’e´largissement est relativement faible, la lar-
geur de la raie d’e´mission de la boˆıte passe de 22 µeV a` 32 µeV . Entre 0.35
et 1.4 kW.cm−2, l’e´largissement devient plus important. La largeur de raie
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e´volue alors de 34 µeV a` 134 µeV . Pour des puissances supe´rieures a` 1.4
kW.cm−2, la largeur de raie n’e´volue pratiquement plus et semble atteindre
une valeur de saturation Γs. Ainsi la largeur de raie pre´sente une e´volution
a` seuil qui sature a` forte puissance.
– La boˆıte quantique B pre´sente de faibles variations. La valeur de la
largeur de la raie d’e´mission a` basse puissance d’excitation est pratiquement
identique a` celle de la boˆıte A (20 µeV ). Mais son e´volution est beaucoup
plus faible : il n’y a pas de seuil visible en puissance et la largeur maximale
mesure´e vaut 45 µeV . Par contre, un effet de saturation est aussi visible a`
partir de 0.175 kW.cm−2.
– La boˆıte quantique C pre´sente un comportement analogue au compor-
tement de la boˆıte A mais avec des variations beaucoup plus grandes,
puisque la largeur de raie passe de 24 µeV a` 300 µeV . Les barres d’er-
reurs deviennent importantes car les largeurs mesure´es sont comparables a`
la re´solution donne´e par la feneˆtre du de´tection (450 µeV ).
– La boˆıte quantique D pre´sente un niveau de signal tre`s bas et nous
n’avons pas pu mesurer la largeur a` mi-hauteur a` 0.22 kW.cm−2. Mais pour
une puissance de 0.44 kW.cm−1 la largeur de raie, 200 µeV , est de´ja` tre`s
grande. A puissance e´leve´e nous avons une e´volution plutoˆt monotone et la
largeur de raie atteint des valeurs de l’ordre de 450 µeV .
En re´sume´, les largeurs des trois premie`res boˆıtes (A, B et C) sont comparables
a` basse tempe´rature et a` basse puissance. Mais la valeur de la largeur a` basse
puissance ne permet pas de pre´voir ces variations puisque nous observons des
e´volutions tre`s diffe´rentes (voir figure 4.20). Chaque comportement est propre a`
chaque boˆıte. Mais a` 50 K les e´largissements en puissance des 4 boˆıtes sont tre`s
similaires.
Comportement en puissance a` 50 K
Nous allons de´tailler l’e´largissement en puissance a` 50K.
– La boˆıte A ne pre´sente plus du tout d’e´volution en puissance a` notre
pre´cision expe´rimentale pre`s. A basse puissance la largeur de la raie est de´ja`
a` sa valeur de saturation (120 µeV ), toute augmentation de la puissance
d’excitation n’a plus aucun effet.
– La boˆıte B ne pre´sente plus aucune e´volution avec la puissance d’excitation
(sauf pour le point a` puissance minimale) contrairement a` 10 K ou` il y
avait un faible e´largissement avec la puissance d’excitation. La largeur a` mi
hauteur est plus e´leve´e (100 µeV ) a` 50 K qu’a` 10K (30 µeV ).
– Les boˆıtes C et D ne pre´sentent plus d’e´volution avec la puissance d’ex-
citation (toujours a` notre pre´cision expe´rimentale pre`s).
Les comportements des boˆıtes A et B qui sont radicalement diffe´rents a` 10 K sont
en revanche similaires a` 50 K.
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Evolution de la largeur a` mi-hauteur avec la tempe´rature
Fig. 4.21 – Elargissement en tempe´rature de la raie a` 0 phonon de la boˆıte A pour
une puissance d’excitation de 0.045 kW.cm−2 (a) et 5.75 kW.cm−2 (b) (carre´s)
et ajustement line´aire permettant de calculer le coefficient α entre 10 K et 40K
(trait plein).
Nous de´crivons sur la figure 4.21 l’e´largissement en tempe´rature de la boˆıte
A, pour deux puissances diffe´rentes, 0.045 kW.cm−2 et 5.75 kW.cm−2. Sur cette
figure apparaˆıt e´galement l’ajustement line´aire de ces e´largissements calcule´ entre
10 K et 40K. Nous caracte´risons cette e´volution par la mesure du coefficient
d’e´largissement α de´fini dans le premier chapitre :
Γ(T ) = Γ0 + αT (4.33)
Nous trouvons α = 1.5 ± 0.3 µeV.K−1 pour une puissance d’excitation de 0.045
kW.cm−2 et α = 0±0.3 µeV.K−1 a` 40 K pour une puissance d’excitation de 5.75
kW.cm−2
La boˆıte B pre´sente le meˆme effet que la boˆıte A mais dans une moindre
mesure. A basse puissance (0.045 kW.cm−2) le taux d’e´largissement moyen vaut
α = 2 ± 0.3 µeV.K−1, tandis qu’a` forte puissance (5.75 kW.cm−2) le taux passe
a` α = 1.25 µeV.K−1. L’effet de la puissance sur l’e´largissement en tempe´rature
semble moins important pour la boˆıte B que pour la boˆıte A.
Ainsi pour ces deux boˆıtes, la puissance d’excitation du laser semble jouer un
roˆle sur le me´canisme d’e´largissement en tempe´rature de la raie a` 0 phonon.
Nous allons essayer d’intrepre´ter quantitativement les re´sultats de la boˆıte A
qui pre´sentent les variations les plus importantes, ce qui permet d’utiliser notre
mode´lisation avec plus de pre´cision.
4.2. AUTRES BOIˆTES QUANTIQUES 111
L’e´largissement en tempe´rature et en puissance d’excitation sature pour la
meˆme valeur Γs. Sous ce seuil de saturation, l’e´largissement de´pend de ces deux
parame`tres qui semblent jouer un roˆle analogue. L’e´largissement mesure´ expe´rimen-
talement peut ainsi eˆtre de´crit par l’expression :
Γ(T, P ) = Γ0(P ) + α(P )T (4.34)
Cette description est valable dans le re´gime des basses tempe´ratures (T < 40 K),
puisque pour des tempe´ratures supe´rieures a` 40 K, le de´phasage assiste´ par pho-
nons optiques, via les polarons, devient important. Le premier terme traduit la
de´pendance de la largeur a` mi-hauteur a` 0 K en fonction de la puissance d’ex-
citation. Le second terme est l’e´largissement en tempe´rature caracte´rise´ par le
taux d’e´largissement α(P ). Dans la section suivante, nous montrons comment
l’e´largissement de la raie a` 0 phonon de la boˆıte A peut eˆtre explique´ par le
traitement de Kubo-Anderson base´ sur le mode`le microscopique de fluctuations
de´crit pre´ce´demment.
4.2.2 Ajustements et interpre´tations
Mode´lisation pour les temps d’e´chappement
Nous souhaitons ve´rifier si le mode`le microscopique de´crit pre´ce´demment per-
met de reproduire les e´volutions de la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0 phonon de
la boˆıte A. Nous conside´rons donc que les processus de pie´geage et de de´pie´geage
sont toujours de´crits par les e´quations introduites pre´ce´demment :
1
τ↓
=
1
τ1
(1 + n1(T )) +
1
τ2
(1 + n2(T )) (4.35)
1
τ↑
=
1
τ1
n1(T ) +
1
τ2
n2(T ) +
1
τ3
P β
(P β + P β0 )
(4.36)
Apre`s avoir calcule´ l’e´volution en tempe´rature et en puissance des temps de
de´pie´geage et de pie´geage a` l’aide des e´quations ci-dessus pour un jeu de pa-
rame`tres (τ1, τ2, E1, E2, β, τ3 et P0), nous pouvons alors en de´duire l’e´volution
de la largeur a` mi-hauteur en fonction de T et P et la comparer aux re´sultats
expe´rimentaux. Nous n’avons pas inclus le terme de pie`geage assiste´ par effet Au-
ger car la mode´lisation propose´e suffit pour ajuster nos re´sultats expe´rimentaux.
Ajustement des re´sultats expe´rimentaux
Nous allons tout d’abord tester notre mode´lisation sur l’e´volution expe´rimentale
de la largeur a` mi-hauteur a` 20 K.
Dans un premier temps, nous supposons que le processus Auger est identique
a` celui utilise´ pour ajuster la transition lorentzien-gaussien du profil de raie de
la boˆıte LG. Les re´sultats de l’ajustement sont repre´sente´s sur la figure 4.23 en
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Fig. 4.22 – Evolution expe´rimentale de la largeur a` mi-hauteur de la raie en
fonction de la puissance d’excitation a` 20 K (ronds). Mode´lisation the´orique en
prenant β = 0.5 (tirets) et β = 2 (traits pleins).
pointille´s. La mode´lisation n’est pas satisfaisante, car l’e´volution en puissance
n’est pas assez importante pour reproduire les re´sultats expe´rimentaux (ronds).
Nous conside´rons alors une de´pendance quadratique en P (β=2). Le re´sultat est
repre´sente´ sur la figure en trait plein. L’accord est tre`s satisfaisant et valide le
choix de β = 2 pour le processus Auger. Cette loi de puissance est caracte´ristique
d’un processus Auger qui fait intervenir deux excitons.
Le calcul de l’e´largissement en puissance pour d’autres tempe´ratures (10 K,
20 K, 30 K, 40 K et 50 K) nous permet alors de de´terminer la de´pendance
en tempe´rature des temps de pie´geage et de de´pie´geage. Les re´sultats de cette
mode´lisation sont repre´sente´s sur la figure 4.23 (traits pleins) ou` l’on peut e´gale-
ment voir les re´sultats expe´rimentaux (symboles). Chaque type de marqueur cor-
respond a` une tempe´rature. Les parame`tres d’ajustements sont ~Σs = 150 µeV ,
τ1 = 200 ps, τ2 = 5 ps, τ3 = 35 ps, E1 = 1 meV et E2 = 30 meV , β = 2,
P0 = 0, 96 kW.cm
−2.
L’ajustement est tre`s satisfaisant pour 20 K, 30 K, et 40 K ; par ailleurs la sa-
turation est bien reproduite. Notre mode`le microscopique de fluctuations permet
d’expliquer cette saturation de l’e´largissement par une saturation de l’amplitude
des fluctuations (visible sur la figure 4.14). Cependant, notre mode´lisation semble
le´ge`rement moins performante pour 10 K et 50 K. Ne´anmoins, le proble`me a` 50
K peut se comprendre si on conside`re qu’a` cette tempe´rature, la boˆıte quantique
commence a` se coupler avec les phonons optiques. Pour l’ajustement a` 10 K peut-
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Fig. 4.23 – Re´sultats expe´rimentaux et the´orique pour l’e´volution de la largeur a`
mi-hauteur de la raie en fonction de la tempe´rature et de la puissance d’excitation.
Les parame`tres d’ajustements sont ~Σs = 150 µeV , τ1 = 200 ps, τ2 = 5 ps,
τ3 = 35 ps, E1 = 1 meV et E2 = 30 meV , β = 2, P0 = 0.96 kW.cm
−2.
eˆtre faut-il tenir compte du couplage d’ordre 2 entre les niveaux de la boˆıte et les
phonons acoustiques ? Ces effets ont e´te´ de´crits dans le premier chapitre. Nous
allons commenter les parame`tres d’ajustement obtenus.
Comme pour la boˆıte LG, la valeur du temps τ2, temps caracte´ristique de
couplage aux phonons optiques, fixe la valeur de τc. Or ici, τc est uniquement
majore´. En effet, en mesurant la largeur a` mi-hauteur de la raie nous connaissons
la valeur du produit Σ2τc. Comme la boˆıte est dans un re´gime de re´tre´cissement
par le mouvement, Σ et τc ve´rifient l’ine´galite´ Στc < 1. La valeur maximale de τc,
donc de τ2, est alors de 5 ps. Nous avons retenu cette valeur pour τ2. Ce temps
est proche de celui de´termine´ pour la boˆıte LG (10 ps). L’e´nergie d’activation du
couplage aux phonons optiques vaut 30 meV. Cette e´nergie de phonon optique
est voisine de l’e´nergie caracte´ristique des phonons optiques dans le GaAs massif
(36 meV) et dans l’InAs (32 meV).
Le temps caracte´ristique associe´ au couplage avec les phonons acoustiques est
plus grand (τ1 = 200 ps) que celui associe´ aux phonons optiques (τ1 = 5 ps), ce
comportement est analogue a` celui de la boˆıte LG. Mais la diffe´rence est moins
grande. Ceci peut s’expliquer si on conside`re des de´fauts moins profonds, ce qui
facilite le couplage avec les phonons acoustiques. Enfin, le temps caracte´risant
l’e´chappement par effet Auger est beaucoup plus petit pour la boˆıte A (35 ps)
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que pour la boˆıte LG (1.6 ns). Les pie`ges de la boˆıte A semblent donc plus
sensibles a` l’effet Auger, ceci est peut eˆtre duˆ encore une fois au fait que les
de´fauts sont moins profonds.
Apre`s avoir montre´ que notre mode`le microscopique de fluctuations de l’en-
vironnement permettait de reproduire exactement l’e´volution expe´rimentale de
la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0 phonon, nous souhaitons de´terminer une
expression the´orique de l’e´largissement (4.34) a` basse tempe´rature. Cette e´tude
est de´crite dans la section suivante.
Mode´lisation de l’e´largissement en tempe´rature a` basse tempe´rature
L’e´largissement mesure´ expe´rimentalement est de´crit par l’expression 4.34.
Comme nous l’avons vu dans le premier chapitre, cet e´largissement en tempe´-
rature n’e´tait pas encore explique´. Nous allons montrer comment la diffusion
spectrale en re´gime de re´tre´cissement par le mouvement nous permet d’interpre´ter
quantitativement l’e´largissement observe´ pour la boˆıte A.
La largeur a` mi-hauteur en re´gime de re´tre´cissement vaut :
Γ = 2~Σ2τc (4.37)
Dans un re´gime ou` τ↑ ≫ τ↓, Σ se simplifie en :
Σ =
2Σs√
τ↑
τ↓
+
√
τ↓
τ↑
⋍ 2Σs
√
τ↓
τ↑
(4.38)
Ainsi dans la limite τ↑ ≫ τ↓, l’expression 4.37 devient :
Γ =
8~Σ2sτ
2
↓
τ↑
(4.39)
Si τ↓ n’e´volue pas avec la tempe´rature ou la puissance d’excitation, ce qui est
le cas dans les diffe´rents exemples analyse´s plus haut, Γ de´pend line´airement de
1/τ↑ d’apre`s l’e´galite´ 4.39. A basse puissance d’excitation, seul l’e´chappement
assiste´ par phonon acoustique est active´ avec la tempe´rature. Dans le re´gime de
tempe´rature ou` E1 << kT , le temps d’e´chappement est de´crit par l’expression :
1
τ↑
∝ 1
τ1
kbT/E1 (4.40)
Nous retrouvons bien un e´largissement de la forme :
Γ(T ) = αT =
8~Σ2τ 2↓ kB
τ1E1
T (4.41)
A partir des parame`tres d’ajustement de´taille´s plus haut pour la boˆıte A, la va-
leur the´orique de l’e´largissement a` basse puissance (α0) vaut 1.47 µeV.K
−1, en
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accord avec l’e´largissement mesure´ expe´rimentalement (1.5± 0.3 µeV.K−1).
Si le temps d’e´chappement se rapproche du temps de capture, l’approximation
4.38 sur le calcul de Σ n’est plus valable. Γ ne de´pend plus line´airement de
1/τ↑ car Σ s’approche de la valeur a` saturation Σs et la largeur a` mi-hauteur
sature e´galement. A basse puissance, la tempe´rature seule, ne parvient pas a`
saturer l’e´largissement de la raie. A forte puissance d’excitation, l’e´largissement
est sature´ et ne de´pend plus de la tempe´rature. Cette diffe´rence de comportement
provient du fait qu’a` basse puissance d’excitation, la diffusion spectrale e´tant
dans un re´gime ou` τ↓ << τ↑, nous sommes loin de la saturation de l’amplitude de
fluctuation Σ. Mais a` forte puissance d’excitation, les processus Auger re´duisent
fortement le temps d’e´chappement τ↑, nous sommes dans un re´gime ou` τ↓ ≃ τ↑,
la plage d’augmentation de Σ est alors tre`s re´duite.
Ainsi notre mode`le microscopique de la diffusion spectrale de´veloppe´ pour
expliquer la transition de profil de la boˆıte LG parvient e´galement a` expliquer
l’e´largissement de la raie a` 0 phonon pour la boˆıte A. Nous avons pre´sente´ l’e´tude
de l’e´largissement d’autres boˆıtes (B,C,D). Le comportement de la boˆıte C est
tre`s similaire a` celui de la boˆıte A. L’e´largissement de la raie a` 0 phonon de la
boˆıte C peut eˆtre de´crit en conside´rant la mode´lisation microscopique utilise´e
pour la boˆıte A. Nous pouvons remarquer que la puissance seuil d’activation de
l’effet Auger sera le´ge`rement infe´rieure a` celle de la boˆıte A, car la saturation de
l’e´largissement de la boˆıte C a lieu pour des puissances plus faibles que pour la
boˆıte A. Pour la boˆıte B, l’absence d’e´largissement en puissance peut s’expliquer
en conside´rant un temps d’activation τ3 de l’effet Auger tre`s grand et des processus
d’e´chappement assiste´s par e´mission de phonons identiques a` ceux de la boˆıte A.
La boˆıte D, quant a` elle, tre`s peu sensible a` la tempe´rature et a` la puissance
d’excitation, doit de´ja` eˆtre dans un re´gime de saturation de la diffusion spectrale.
Nous parvenons donc a` comprendre l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur
pour diffe´rentes boˆıtes a` partir d’un mode`le de diffusion spectrale ou` les sources
de diffusion spectrale sont des de´fauts exte´rieurs a` la boˆıte quantique. D’autre part
notre mode`le de diffusion spectrale nous permet de reproduire quantitativement
l’e´volution en tempe´rature de la largeur de raie a` ze´ro phonon, ce que des mode`les
prenant en compte des couplages d’ordre supe´rieur avec les phonons acoustiques
ne parvenaient pas a` faire.
Uskov et al ont propose´ que des fluctuations intraboˆıtes pouvaient aussi en-
gendrer un e´largissement de la raie 0 phonon. Nous discutons dans la section
suivante la validite´ de ce phe´nome`ne dans nos e´tudes.
4.2.3 Fluctuation intraboˆıte ou extraboˆıte
Dans le mode`le de diffusion spectrale qui vient d’eˆtre pre´sente´, nous avons
suppose´ que les sources de fluctuations sont des pie`ges hors de la boˆıte. Uskov
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et collaborateurs [13] ont e´tudie´ the´oriquement une autre source de fluctuation.
Ils supposent que ce sont les fluctuations de charge de la boˆıte meˆme qui en
perturbent la transition fondamentale. Les deux processus de perturbation que
de´crit Uskov sont repre´sente´s dans la figure 4.24 :
– Le premier fait osciller l’e´tat de la boˆıte entre les e´tats de l’exciton X et de
l’exciton charge´ X− (premier sche´ma de la fig.4.24). La boˆıte dans l’e´tat X
peut pie´ger un e´lectron supple´mentaire. La raie d’e´mission va donc osciller
entre deux valeurs correspondant aux e´tats X et X−.
– Le second fait osciller l’e´tat de la boˆıte entre l’e´tat a` trois chargesX− (X,e1)
et un e´tat a` 4 charges (X,e2h2) ( second sche´ma de la fig.4.24). Le syste`me
est le plus souvent dans l’e´tat X−.
Nous travaillons a` priori sur des e´tats X, le premier processus semble donc plus
vraisemblable. Nous allons de´crire l’effet des fluctuations de l’e´tat de la boˆıte sur
le spectre d’e´mission. Le second processus aura un effet analogue.
Fig. 4.24 – Deux processus de fluctuation intraboˆıte [13].
Calcul de la fonction de relaxation d’un TLS asyme´trique
Pour le premier me´canisme de diffusion spectrale d’Uskov, l’e´tat X− sera
tre`s peu probable a` faible pompage, mais deviendra pre´ponde´rant pour une forte
densite´ de porteurs. Pour obtenir le spectre, Uskov de´veloppe un calcul ana-
logue a` celui pre´sente´ dans le chapitre pre´ce´dent en conside´rant un unique TLS
asyme´trique couple´ avec le syste`me.
Le cas d’un TLS asyme´trique a e´te´ e´tudie´ par Kubo [37]. La boˆıte quantique
peut donc eˆtre dans deux e´tats X et X− non e´quiprobables, l’e´tat fondamental
du TLS sera l’exciton et l’e´tat excite´ l’exciton charge´. T↑ est le temps de vie de
l’e´tat X et T↓ est le temps de vie de l’e´tat X−. Les probabilite´s d’eˆtre dans l’e´tat
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X ou l’e´tat X− sont donne´es par les e´galite´s :
P 0X =
T↑
T↓ + T↑
, P 0X− =
T↓
T↓ + T↑
(4.42)
Le temps de corre´lation de ce syste`me vaut alors (voir .4.1.3) :
1
τc
=
1
T↑
+
1
T↓
(4.43)
Nous de´finissons alors :
– La pulsation associe´e aux fluctuations du TLS de´se´quilibre´ ωc =
2π
τc
=
2π
(
1
T↑
+ 1
T↓
)
.
– La pulsation associe´e a` la fre´quence d’e´mission de la boˆıte quand le TLS
est dans l’e´tat X : ωX = ω0 +∆/2~.
– La pulsation associe´e a` la fre´quence d’e´mission de la boˆıte quand le TLS
est dans l’e´tat X− : ωX− = ω0 −∆/2~.
– ω0 = (ωX + ωX−)/2 est la moyenne arithme´tique des deux pulsations pos-
sibles.
– ω¯ = P 0XωX+P
0
X−ωX− = ω0+∆¯/~ est la moyenne ponde´re´e par la probabilite´
d’eˆtre dans l’e´tat X ou dans l’e´tat X−. ∆¯ est alors le de´calage en e´nergie
de la raie a` l’e´quilibre et il vaut :
∆¯
~
= P 0XωX + P
0
X−ωX− − ω0 = P 0X
∆
2~
− P 0X−
∆
2~
= η
∆
2~
(4.44)
ou η est le facteur d’asyme´trie du pie`ge de´fini par :
η = P 0X − P 0X− =
T↓
T↓ + T↑
− T↑
T↓ + T↑
=
T↓ − T↑
T↑ + T↓
(4.45)
Quand η vaut 1, la boˆıte est uniquement dans l’e´tat X, quand η=0, les deux
e´tats X et X− sont e´quiprobables et quand η=-1, la boˆıte est dans l’e´tat
X−.
A partir des parame`tres de´finis ci-dessus, nous donnons l’expression du spectre
d’e´mission [37] :
I(ω) = 2ω2cP
0
XP
0
X−
(ωX− − ωX)2
(ω − ωX−)2 (ω − ωX)2 + ω2c (ω − ω¯)2
(4.46)
Pour clarifier la lecture de ce spectre nous faisons le changement de variable
ω′ = ω − ω0. Le spectre s’e´crit alors :
I(ω′) = 2ω2cP
0
XP
0
X−
(
∆
~
)2(
ω′ − ∆
2~
)2 (
ω′ + ∆
2~
)2
+ ω2c
(
ω′ − ∆¯
~
)2 (4.47)
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Par le the´ore`me des re´sidus, on peut alors obtenir la fonction de relaxation
associe´e :
φ(τ) =
1
2F
[
(1 + F + iηx) e−
τ
2τc
(1−F ) − (1− F + iηx) e− τ2τc (1+F )
]
(4.48)
avec
x =
∆
~ωc
et F 2 = 1− x2 + 2iηx (4.49)
Quand le facteur d’asyme´trie η tend vers 0, l’expression de la fonction de relaxa-
tion de l’e´galite´ 4.48 tend vers la fonction de relaxation obtenue dans le cas d’un
TLS syme´trique (formule 3.33, page 69) .
Dans un re´gime de fluctuations lentes x = ∆
~ωc
>> 1, F est imaginaire pur.
Les deux raies X et X− apparaissent chacune avec un poids proportionnel a` la
probabilite´ que la boˆıte soit dans l’e´tat correspondant. La structure du spectre
obtenu est repre´sente´e sur la figure (a) de la figure 4.25. Pour une valeur de η
proche de 1, seule la raie excitonique apparaˆıt, centre´e sur ω = ωX .
Dans un re´gime de fluctuations rapides x = ∆
~ωc
<< 1, le syste`me est en
re´gime de coalescence. Ce re´gime est repre´sente´ pour diffe´rentes valeurs de η sur
la figure (c) de 4.25. Quel que soit η, le profil reste toujours lorentzien. Si η varie
entre 1 et 0 il y a e´largissement de la raie. Pour η = 0, il y a saturation de cet
e´largissement et dans ce cas la largeur a` mi-hauteur est donne´e par l’expression.
Γsat = ∆
(
∆τc
~
)
(4.50)
ou` ∆ est l’e´cart d’e´nergie entre les raies X et X− et τc est le temps de corre´lation
des fluctuations. Enfin, pour des valeurs de η ne´gatives, il y a re´tre´cissement
de la raie. Ainsi, la largeur a` mi-hauteur de la raie est majore´e par sa valeur a`
η = 0.5. Le cas de la figure 4.25 (b) correspond au cas interme´diaire ou` les raies
apparaissent encore mais commencent a` coalescer.
Ce mode`le de diffusion spectrale ne peut expliquer ni l’e´largissement de raie
de la boˆıte A, ni le changement de profil de la boˆıte LG. Pour cette dernie`re,
nous avons vu que l’e´largissement avec la tempe´rature et la puissance d’exci-
tation s’accompagnait d’une modification de profil, la raie a` 0 phonon passant
d’un profil lorentzien a` un profil gaussien. Si le mode`le d’Uskov peut expliquer
l’e´largissement, la boˆıte doit eˆtre dans un re´gime de coalescence (une seule raie
dans le spectre). Or dans ce re´gime le profil reste lorentzien quelles que soient
les populations moyennes de l’e´tat X et de l’e´tat X−, ce qui n’est pas le cas des
re´sultats expe´rimentaux pour la boˆıte LG. Le mode`le de Uskov ne peut expliquer
la transition de profil observe´.
Pour la boˆıte A nous avons une saturation de l’e´largissement a` 200 µeV . En
supposant que les fluctuations X − X−1 de l’e´tat de la boˆıte sont la source de
la diffusion spectrale (premier processus de Uskov), l’e´nergie qui se´pare les deux
e´tats X et X− e´tant de ∆=5 meV , la largeur a` saturation de l’e´largissement
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Fig. 4.25 – Evolution du spectre d’e´mission de la boˆıte quantique en fonction
du parame`tre η, pour trois valeurs de x diffe´rentes : (a) x = 5, (b) x = 1 et (c)
x = 1.
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valant 200 µeV , d’apre`s l’e´quation 4.50, on doit avoir un temps de corre´lation
des fluctuations de l’ordre de 5 fs, ce qui implique des temps d’e´chappement
tre`s courts (fs). Comme les temps mesure´s expe´rimentalement sont au mieux de
l’ordre de 500 fs [105], nous concluons que ce mode`le de coalescence entre les raies
X et X− ne peut expliquer l’e´largissement mesure´ sur l’ensemble de nos boˆıtes
contrairement a` un mode`le utilisant des pie`ges externes a` la boˆıte quantique.
4.2.4 Conclusion
Dans le chapitre pre´sentant les dispositifs expe´rimentaux (Chap.2), nous avons
pre´sente´ une interpre´tation quantitative de nos donne´es a` partir d’un mode`le base´
sur la the´orie de la diffusion spectrale de Kubo-Anderson comple´te´ par une des-
cription microscopique des fluctuations de l’environnement de la boˆıte quantique.
Les sources de fluctuation sont des de´fauts, situe´s autour de la boˆıte, pou-
vant pie´ger des charges. En conside´rant un ensemble de pie`ges re´partis sur un
plan horizontal contenant la boˆıte quantique, nous pouvons calculer les fluc-
tuations de l’e´nergie de la paire e´lectron-trou engendre´es par le pie´geage et le
de´pie´geage des charges dans les de´fauts. Suffisamment nombreux, ces de´fauts
engendrent un bruit distribution gaussienne qui explique le contraste de Kubo
observe´ expe´rimentalement.
Cette mode´lisation permet d’interpre´ter de manie`re quantitative les e´largi-
ssements de la raie a` 0 phonon de l’exciton fondamental en fonction de la tempe´ra-
ture et de la puissance d’excitation. A basse tempe´rature ou basse puissance
d’excitation, la diffusion spectrale est caracte´rise´e par des perturbations rapides,
Στc < 1. La boˆıte quantique est dans un re´gime de re´tre´cissement par le mou-
vement ; le spectre de raie, lorentzien, est fin car les fluctuations d’e´nergie sont
moyenne´es. En e´levant la tempe´rature, l’amplitude de fluctuation augmente fai-
sant passer la diffusion spectrale d’un re´gime de fluctuations rapides a` un re´gime
de fluctuations lentes. Ce re´sultat provient du fait que les fluctuations de charges
autour de la boˆıte quantique de´pendent de deux temps caracte´ristiques : τ↓ et
τ↑. Seul le processus de de´pie´geage est sensible au changement de puissance ou
de tempe´rature. La re´duction de τ↑ n’est pas assez importante pour que le temps
de corre´lation change, mais permet une augmentation de l’amplitude des fluctua-
tions Σ, donc du produit Στc. C’est donc la valeur de τ↑ qui impose le re´gime de
diffusion spectrale.
A pre´sent nous souhaitons controˆler la diffusion spectrale affectant la boˆıte
quantique et rendre cette dernie`re moins sensible aux fluctuations. Dans la dernie`re
partie de ce chapitre, nous utilisons donc un champ e´lectrique transverse dans le
but de controˆler les fluctuations des charges autour de la boˆıte.
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4.3 Boˆıte quantique sous champ e´lectrique
Inclure les boˆıtes quantiques dans des he´te´rostructures sous champ e´lectrique
transverse permet d’e´tudier l’absorption d’une boˆıte quantique unique par spec-
troscopie de photocourant. Ainsi plusieurs groupes ont mesure´ des largeurs ho-
moge`nes d’une boˆıte quantique unique tre`s proche de la limite radiative (voir
Chap. 1). En 2001, Abstreiter et al puis Oulton et al en 2002 ont e´tudie´ l’e´volution
de la largeur de raie d’une boˆıte quantique en fonction du champ e´lectrique
[83, 14] par des expe´rience de photocourant et de photoluminescence. Outre le
de´calage de la raie par effet Stark qui sera de´taille´ dans la suite de ce manus-
crit, ils remarquent que la boˆıte quantique en re´gime de photocourant pre´sente
un e´largissement de´pendant du champ e´lectrique. Cet e´largissement provient de
la re´duction du temps de vie de l’exciton par effet tunnel. Oulton et al par-
viennent a` mode´liser parfaitement l’e´largissement homoge`ne de la raie avec le
champ e´lectrique. En supposant que l’effet tunnel se produit uniquement selon
l’axe de croissance, ils re´duisent le proble`me d’e´chappement a` une dimension. La
me´thode WKB permet alors de calculer le taux d’e´mission Re,h par effet tunnel
des e´lectrons et des trous :
Re,h =
~π
2m∗e,hL2
exp
[ −4
3~eF
√
2m∗e,hE
3
i
]
(4.51)
ou` m∗e,h est la masse effective des e´lectrons ou des trous, L est la largeur de
la boˆıte, F est la norme du champ e´lectrique re´gnant au sein de l’e´chantillon
et Ei est l’e´nergie d’ionisation de la charge conside´re´e. Ce taux d’e´mission se
de´compose en deux termes : le premier terme ~π
2m∗
e,h
L2
correspond a` la fre´quence
de choc de l’e´lectron sur la barrie`re tunnel, le second terme exp
[
−4
3~eF
√
2m∗e,hE
3
i
]
est la transmission de la barrie`re tunnel.
Oulton montre alors que ce sont d’abord les e´lectrons (plus le´gers que les trous)
qui sont sensibles a` l’effet tunnel. Une re´duction du temps de vie de l’exciton
provoque´e par l’e´chappement tunnel de l’e´lectron de la boˆıte quantique permet
de reproduire the´oriquement les re´sultats expe´rimentaux (figure 4.26).
La fuite des porteurs s’accompagne d’une diminution du signal de photolumi-
nescence et n’est donc observe´e facilement qu’en photocourant. Les e´tats d’une
boˆıte quantique sont donc peu affecte´s par cet e´largissement tunnel tant que
le signal de photoluminescence ne diminue pas. Mais le champ e´lectrique peut,
par contre, affecter par effet tunnel les charges pie´ge´es dans des niveaux moins
profonds que les boˆıtes quantiques.
Nous voulons controˆler la dynamique de fluctuation de l’environnement des
boˆıtes quantiques. La premie`re partie de ce chapitre a permis de souligner le
roˆle essentiel que joue le temps d’e´chappement des pie`ges. τ↑ est affecte´ par un
changement de tempe´rature du milieu ou de puissance d’excitation, et c’est ce
temps que nous espe´rons controˆler par effet tunnel avec une tension continu.
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Fig. 4.26 – Evolution de la largeur a` mi-hauteur Γ de l’exciton neutre, me-
sure´e par spectroscopie de photocourant en fonction de la tension applique´e :
re´sultats expe´rimentaux (cercles) et mode´lisation par approximation WKB (trait
plein)[14].
Avant de pre´senter nos re´sultats sur le controˆle de ce temps, nous allons
caracte´riser la boˆıte e´tudie´e.
4.3.1 Caracte´risation de la boˆıte quantique sous champ
e´lectrique
Pour cette e´tude nous utilisons l’e´chantillon 2 (voir Chap. 2), dans lequel les
boˆıtes quantiques sont incluses dans des structures Schottky. Nous pre´sentons sur
la figure 4.27, l’e´volution avec la tension applique´e du signal de photoluminescence
d’une boˆıte quantique de cet e´chantillon. La suite de ce chapitre sera consacre´ a`
cette boˆıte particulie`re.
Fig. 4.27 – Cartographie de la photoluminescence d’une boˆıte quantique en fonc-
tion de la tension applique´e pour une puissance d’excitation de 0.80 kW.cm−2 et
une tempe´rature de 10 K.
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Identification de la boˆıte quantique
L’e´tat de charge de la boˆıte est controˆle´ par la tension applique´e [106, 81].
Sur la figure 4.27, apparaissent deux raies. La premie`re raie (λ=9475 A˚) existant
dans le domaine de tension (-0,30 V /-0,15 V ) correspond a` l’exciton X. La raie
X− apparaˆıt pour les tensions supe´rieures a` -0.17 V . La diffe´rence d’e´nergie entre
les raies X et X−1 est d’environ 6 meV et elle est caracte´ristique de la transition
X − X− ; d’apre`s le second chapitre elle est e´gale a` la diffe´rence Eee − Ehh. La
valeur obtenue est en accord avec les re´sultats d’autres groupes : 6 meV pour le
groupe de Warburton [81], 5.5 meV pour le groupe de Skolnick [82] et 7 meV
d’apre`s les re´sultats de Sabine Laurent [16] et d’autres groupes [81, 82, 83].
Effet Stark confine´
Dans cette section, nous expliquons l’effet du champ e´lectrique sur le spectre
d’e´mission de la boˆıte quantique. Nous voyons que cette boˆıte a une e´nergie de
transition qui diminue quand le champ e´lectrique augmente, c’est l’effet Stark. Ce
phe´nome`ne est analogue a` celui observe´ dans les puits quantiques [107]. L’effet
Stark peut eˆtre important, si le champ e´lectrique couple l’e´tat S de la boˆıte a` des
e´tats S d’autres boˆıtes quantiques [1]. Pour une boˆıte quantique isole´e, cet effet
Stark est re´duit par rapport a` l’effet Stark des puits quantiques.
Fry et al ont effectue´ une e´tude comple`te de ce phe´nome`ne [15]. L’e´volution de
l’e´nergie de transition pour quatre ensembles de boˆıtes diffe´rents est repre´sente´e
sur la figure 4.28. Ils ont montre´ qu’il existait une de´pendance entre le champ
e´lectrique et l’e´nergie de l’exciton de la forme :
EX = E0 + pF + βF
2 (4.52)
ou` E0 est l’e´nergie de recombinaison de l’exciton a` champ nul, p le dipoˆle per-
manent de l’exciton contenu dans la boˆıte quantique. Le troisie`me terme traduit
le couplage entre le champ e´lectrique et le dipoˆle induit par ce meˆme champ.
Contrairement a` la phe´nome´nologie observe´e dans les puits quantiques, le maxi-
mum de l’e´nergie de recombinaison de la paire e´lectron-trou n’est pas a` champ
e´lectrique nul (voir fig.4.28).
Cette diffe´rence provient du terme line´aire p. En effet, la boˆıte quantique
posse`de un dipoˆle permanent car les positions moyennes de l’e´lectron et du trou
dans la boˆıte sont diffe´rentes : elles ne se situent pas a` la meˆme hauteur (∆z=0.02
nm) dans la boˆıte quantique a` champ nul. Ceci provient des inhomoge´ne´ite´s
spatiales de la composition chimique de la boˆıte. Le trou est localise´ a` la base de
la boˆıte tandis que l’e´lectron se situe dans la pointe de la boˆıte quantique. Dans
notre e´chantillon, comme la croissance s’effectue a` partir du GaAs n+ (contact
Ohmique), la pointe des boˆıtes est oriente´e vers le contact Schottky. Ainsi la boˆıte
quantique posse`de un dipoˆle permanent p qui s’oriente du contact Schottky vers
le contact Ohmique. Dans le re´gime de tensions applique´es, nous sommes dans
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Fig. 4.28 – Evolution de l’e´nergie de transition en fonction du champ e´lectrique
re´gnant pour 4 e´chantillons [15].
Fig. 4.29 – Repre´sentation sche´matique de notre configuration d’e´tude : le champ
e´lectrique s’oppose au dipoˆle permanent de la boˆıte.
une situation ou` le champ e´lectrique s’oppose au dipoˆle permanent et a donc
tendance a` re´duire la distance entre e´lectron et trou (voir figure 4.29), ce qui
re´duit le de´calage Stark. Cette situation correspond au sommet des courbes de la
figure 4.28 dans la zone des champs e´lectriques ne´gatifs.
Dans notre e´tude, la variation du champ e´lectrique est assez faible (90 a` 100
kV.cm−1) et une approximation line´aire est suffisante pour de´crire les variations
d’e´nergies.
Effet de la charge d’espace
Nous e´tudions a` pre´sent l’effet de la puissance d’excitation sur l’e´mission de
la boˆıte quantique e´tudie´e dans la figure 4.27. Cette boˆıte est caracte´rise´e par
une e´nergie de recombinaison de 1.309 eV pour une tension applique´e de -0.2 V .
Nous constatons que les domaines d’existence de la raie excitonique de´pendent
de la puissance d’excitation. Sur la figure 4.30, nous pouvons voir l’e´volution de
l’intensite´ d’e´mission de la boˆıte avec la tension applique´e pour deux puissances de
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pompage. La premie`re figure est re´alise´e avec une puissance de pompage de 0.88
kW.cm−2, la deuxie`me est obtenue avec une puissance de pompage double (1.76
kW.cm−2). On peut constater qu’a` faible puissance le signal est maximal autour
de -0.2 V , alors qu’a` forte puissance de pompage, le signal de photoluminescence
reste tre`s intense sur un domaine compris entre -0.21 V et -0.27 V . Le domaine
d’existence de l’exciton neutre semble se de´caler vers les tension ne´gatives, c’est
le phe´nome`ne de charge d’espace.
Fig. 4.30 – Evolution de l’intensite´ de la raie excitonique de la boˆıte caracte´rise´e
par une e´nergie de recombinaison valant 1.309 eV a` -0.2 V . La figure de gauche
correspond a` une puissance d’excitation de 0, 88 kW.cm−2 et celle de droite a` une
puissance de 1.76 kW.cm−2.
Smith fournit une explication de ce phe´nome`ne [108]. Cet effet se produit
quand une excitation non re´sonante ge´ne`re un grand nombre de charges libres.
Les trous peuvent eˆtre pie´ge´s dans le puits quantique triangulaire qui apparaˆıt
dans la bande de valence (voir fig.4.31) [6]. Ces trous pie´ge´s vont induire un champ
e´lectrique s’opposant a` celui re´gnant dans l’e´chantillon. Ainsi la tension effective
est plus petite que la tension mesure´e. Le domaine d’existence de X est donc
de´cale´ vers les tensions ne´gatives quand la densite´ de porteurs libres augmente.
Fig. 4.31 – Existence d’un gaz de trous bidimensionnel [16].
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4.3.2 Evolution du profil de raie excitonique sous champ
e´lectrique transverse
Apre`s avoir caracte´rise´ la boˆıte quantique, nous pre´sentons l’e´tude de l’e´volution
du profil spectral en fonction de la tension applique´e et de la tempe´rature. Le pro-
tocole expe´rimental est identique a` celui utilise´ lors des expe´riences sans champ
e´lectrique pre´sente´es pre´ce´demment. Nous utilisons le laser He-Ne (1.96 eV )
comme source d’excitation non re´sonante continue. La puissance de pompage
choisie (0.88 kW.cm−2) est telle que le signal de photoluminescence de la boˆıte
ne soit pas sature´. Ainsi nous avons un niveau de signal e´leve´ sans eˆtre geˆne´ par
la pre´sence du biexciton.
Evolution du profil a` 10K
Nous repre´sentons sur la figure 4.32 l’e´volution du contraste pour 5 tensions
diffe´rentes variant entre -0.18 V et -0.26 V . Cette plage de tension correspond
a` un champ e´lectrique variant entre 96 kV.cm−1 et 100 kV.cm−1. Les variations
relatives du champ e´lectrique sont tre`s faibles (≈ 4%) mais comme il apparaˆıt
sur la figure 4.32, l’effet sur le profil est tre`s important.
Dans la premie`re partie de ce dernier chapitre, nous avions vu que la de´crois-
sance du contraste e´tait gaussienne, lorentzienne ou interme´diaire. Or ici il ap-
paraˆıt en plus un battement plus ou moins prononce´ dans la de´croissance du
contraste. On voit sur la figure 4.32(c), qui correspond a` une tension de -0.22 V ,
que pour un retard de 45 ps, le contraste descend en dessous de 0.1. Le contraste
enregistre´ ne peut eˆtre infe´rieur a` cette valeur limite´e par le rapport signal sur
bruit. Hormis la tension -0.18 V , le contraste pre´sente un battement pour des
retards supe´rieurs a` 45 ps. La pre´sence de ce battement sugge`re que le spectre
d’e´mission de la boˆıte quantique est un doublet. Ce doublet n’est pas duˆ a` l’ani-
sotropie de la boˆıte quantique (voir chapitre 1), car l’amplitude du battement est
inde´pendante de la polarisation de la de´tection. Nous pouvons calculer l’e´nergie
se´parant les deux raies : 44 µeV . Le fait que le battement apparaisse plus ou
moins en fonction de la tension applique´e nous permet de conclure que le poids
relatif des deux raies change avec le champ e´lectrique.
Evolution du profil a` 30K
Nous de´crivons a` pre´sent les re´sultats de l’e´tude en tension obtenus pour
une tempe´rature de 30 K. Ces re´sultats sont repre´sente´s sur la figure 4.33 apre`s
soustraction du fond selon le protocole de´crit plus haut. D’autre part, le domaine
d’e´tude est de´cale´ car la tempe´rature re´duit trop l’intensite´ de luminescence pour
des tension Va > −0.2 V et nous avons trace´ l’e´volution du contraste a` 30 K
pour 5 tensions diffe´rentes (de -0.20 V a` -0.28 V ). La structure de battement
a disparu, il ne semble plus exister de doublet dans le domaine spectral ce qui
re´ve`le un effet tre`s inte´ressant.
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Fig. 4.32 – Evolution du contraste en fonction de la tension applique´e pour T=10
K et P=0.88 kW.cm−2 pour diffe´rentes tensions : (a) Va = −0.18V , (b)Vb =
−0.20V , (c) Va = −0.22V , (d) Va = −0.24V et (e) Va = −0.26V .
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Fig. 4.33 – Evolution du contraste en fonction de la tension applique´e pour
T=30 K et P=0.88 kW.cm−2 pour diffe´rentes tension : (a) Va = −0.20V , (b)
Vb = −0.22V , (c) Va = −0.24V , (d) Va = −0.26V et (e) Va = −0.28V .
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Nous observons que la de´croissance du contraste est moins rapide pour une
tension applique´e de -0.28 V que pour une tension de -0.22 V . Une augmentation
du champ e´lectrique semble donc re´duire la largeur de la raie a` 0 phonon. Ce
re´sultat est tre`s inte´ressant a` de nombreux points de vue.
Il est contraire aux e´tudes de Oulton et al pre´sente´es au de´but de cette sec-
tion ou` un e´largissement de la raie e´tait observe´ en photocourant quand le champ
e´lectrique augmentait a` cause d’une re´duction du temps de vie de l’exciton par ef-
fet tunnel. Dans notre cas, le champ e´lectrique F parvient au contraire a` re´duire
la largeur de raie de la boˆıte obtenue en spectroscopie de photoluminescence.
Dans notre cas, il semble que nous re´alisions un controˆle e´lectrique de la diffu-
sion spectrale ou` le champ e´lectrique peut modifier le re´gime de fluctuations de
l’environnement.
Pour re´sumer nos re´sultats expe´rimentaux a` 10 K et 30 K, nous observons
qu’a` 10 K le spectre de photoluminescence de la boˆıte quantique est un doublet
dans lequel l’intensite´ de chaque raie de´pend de la tension applique´e. A 30 K, une
raie a disparu. Nous pouvons alors voir directement l’effet d’une augmentation
du champ e´lectrique sur la largeur de raie : il y a diminution de la largeur a`
mi-hauteur de la raie a` 0 phonon lorsque le champ e´lectrique augmente. Dans la
section suivante, nous allons montrer comment la mode´lisation de l’environnement
par des TLS diffe´rents permet d’interpre´ter quantitativement les re´sultats obtenus
a` 30 K mais aussi a` 10 K.
4.3.3 Mode´lisation
Existence de diffe´rents pie`ges
Lors de la pre´sentation de notre mode`le de fluctuations, nous avons fait l’hy-
pothe`se que tous les pie`ges e´taient e´quivalents. L’existence d’un doublet dont la
visibite´ est fonction de la tension applique´e Va sugge`re la pre´sence de plusieurs
classes de pie`ges, sources de fluctuations de l’environnement. Nous allons de´crire
comment cette situation change la fonction de relaxation du syste`me.
Si ces sources de fluctuations sont de´corre´le´es, les fonctions de relaxation cor-
respondant a` chaque TLS se multiplient (voir e´quation 3.57 page 74). De sorte
que la fonction de relaxation totale est de´crite par l’expression :
φN(τ) =
∏
i=1:N
Φ1i(τ) (4.53)
Nous proposons de scinder cesN TLS enN−1 TLS e´quivalents et 1 TLS singulier.
De ce fait, la fonction de relaxation s’e´crit
φN(τ) = (Φ1(τ))
N−1 × (Φ1s(τ)) (4.54)
Comme nous l’avons vu dans le chapitre 3, si N >> 1 nous sommes dans la limite
gaussienne, la fonction de relaxation vaut alors :
φN(τ) = ΦKubo(τ)× Φ1s(τ) (4.55)
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Ainsi, la fonction de relaxation du syste`me sera le produit d’une fonction de
relaxation, donne´e par la formule de Kubo, et d’une fonction de relaxation a` un
TLS.
Nous posons d’une part, τc1 le temps de corre´lation caracte´risant les N-1 pie`ges
e´quivalents et d’autre part, τc2 le temps de corre´lation du pie`ge singulier. Σ est
l’e´cart-type des fluctuations de pulsation gaussiennes dues aux N − 1 pie`ges et δ
le de´calage Stark caracte´risant le TLS singulier.
4.3.4 Analyse des re´sultats
4.3.5 Choix de la fonction contraste
L’expression du contraste que nous utilisons pour les ajustements est :
C(τ) = |ΦN(τ)| = CKubo(τ)C1s(τ) (4.56)
avec
C1s(t) =
∣∣∣∣∣∑
ǫ±1
(
1
2F
(1 + ǫF + iηx) e
− t
2τc2
(1−δF )
)∣∣∣∣∣ (4.57)
et
CKubo(τ) = exp
(
−Σ2τ 2c1
(
exp
(− |τ |
τc1
)
+
− |τ |
τc1
− 1
))
(4.58)
Les parame`tres d’ajustements associe´s au pie`ge singulier sont le temps d’e´chappe-
ment de ce pie`ge τ↑2, le temps de pie´geage τ↓2 et δ le de´calage Stark assoice´. Nous
avons donc les expressions :
τc2 =
τ↑2τ↓2
τ↓2 + τ↑2
et η =
τ↑2 − τ↓2
τ↓2 + τ↑2
(4.59)
x =
δτc2
~
et η =
τ↓2 − τ↑2
τ↓2 + τ↑2
et F 2 = 1− x2 + 2iηx (4.60)
Les parame`tres d’ajustement associe´s aux N − 1 pie`ges sont τ↓1, τ↑1 et ~Σs tels
que :
τc1 =
τ↑1τ↓1
τ↑1 + τ↓1
et Σ =
2Σs√
τ↑1
τ↓1
+
√
τ↓1
τ↑1
(4.61)
avec
~Σs =
∆
√
N − 1
2
(4.62)
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Fig. 4.34 – Evolution en tension des contrastes mesure´s a` 10K (carre´s), des
ajustements obtenus a` partir de l’e´quation 4.56 (trait plein) et de la composante
CKubo(τ) seule donne´e par l’e´quation 4.58 (pointille´s), pour diffe´rentes tensions :
(a) Va = −0.18V , (b) Vb = −0.20V , (c) Va = −0.22V , (d) Va = −0.24V et (e)
Va = −0.26V .
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Protocole d’ajustement
Tout d’abord, nous pre´cisons qu’il est impossible d’ajuster les re´sultats expe´-
rimentaux a` 10 K, avec un contraste de Kubo a` de´croissance exponentielle. Seule
une de´croissance gaussienne convient et valide alors l’utilisation du mode`le de
Kubo-Anderson pour calculer le contraste que produisent les N − 1 pie`ges.
Dans la continuite´ de l’analyse des re´sultats de la premie`re partie de ce chapitre,
nous supposons que les temps de pie´geage des N-1 TLS (τ↓1) et du TLS singulier
(τ↓2) ne sont pas affecte´s par les changements de tension ou de tempe´rature. Ainsi
~Σs, δ, τ↓1 et τ↓2 sont des parame`tres d’ajustement qui doivent eˆtre communs a`
toutes les configurations (tempe´rature, tension). Seuls les temps d’e´chappement
τ↑1 et τ↑2 des N − 1 TLS identiques et du TLS singulier varient avec la tension
et la tempe´rature.
Les contrastes the´oriques sont repre´sente´s sur les figures 4.34 (10 K) et 4.37
(30K). Nous pouvons constater que la mode´lisation par le contraste de´fini en 4.56
permet de tre`s bien reproduire les re´sultats. Sur ces figures nous avons e´galement
trace´ la composante CKubo(τ) seule, issue des N −1 pie`ges, donne´e par l’e´quation
4.58. Nous trouvons comme parame`tres d’ajustement ~Σs = 56 µeV , τ↓2 = 500 ps
et τ↓1 = 45 ps. Nous allons a` pre´sent discuter la de´termination de ces valeurs.
Lors de l’analyse des re´sultats expe´rimentaux, nous avons vu que la pe´riode
du battement pre´sent a` 10 K e´tait inde´pendante de la tension. La diffe´rence
d’e´nergie se´parant les deux raies existantes a` 10 K est donc inde´pendante de la
tension. Ce splitting est e´gal au de´calage Stark produit par le pie`ge singulier que
nous prenons e´gal a` 44 µeV .
Revenons a` la de´termination de τ↓2. Nous avons suppose´ que les temps de
pie´geage des deux sortes de TLS e´taient constants. Pour le pie`ge singulier, nous
constatons que la pe´riode du battement pre´sent dans le contraste reste constante
avec Va. Ce re´sultat montre que le spectre engendre´ n’est jamais en re´gime de
coalescence (voir chapitre trois). D’apre`s l’e´quation 4.59, nous avons donc x =
δτc2/~ >> 1. Connaissant δ par la mesure du battement, nous pouvons seulement
fixer une bonne infe´rieure a` τ↓2 qui vaut 500 ps.
Il n’y a pas cette incertitude pour les N − 1 TLS identiques. En effet notre
ajustement montre que le contraste de Kubo a` de´croissance gaussienne a` 10 K
pre´sente une de´croissance lexponentielle a` 30 K. Nous observons une transition
lorentzien-gaussien du profil de raie. Cette transition nous permet de fixer sans
ambigu¨ıte´ a` 45 ps le temps de pie´geage des TLS identiques : 45 ps. Nous revien-
drons sur cette transition ulte´rieurement.
Enfin, comme nous devons utiliser un contraste de Kubo pour ajuster nos re´sultats
expe´rimentaux, ceci montre que les pie`ges associe´s sont en grand nombreN−1 >>
1 (d’apre`s les re´sultats du chapitre 3). Comme ~Σs = ∆
√
(N − 1)/2 est de l’ordre
de δ, nous pouvons affirmer que le de´calage Stark ∆, provoque´ par chaque pie`ge
identique, est bien plus petit que celui duˆ au pie`ge singulier δ :
∆ << δ (4.63)
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Evaluation des temps d’e´chappement
Fig. 4.35 – Spectres obtenus pour deux temps d’e´chappement diffe´rents. Cas du
pie`ge globalement vide (a) et cas du pie`ge globalement plein (b).
L’e´valuation des temps de de´pie´geage des (N − 1) TLS et du TLS singulier
n’est pas imme´diate. Pour le cas du pie`ge singulier, si on fixe la valeur du temps de
pie´geage τ↓2, deux valeurs du temps de de´pie´geage τ↑2 permettent de reproduire
le battement observe´ : un temps ”rapide” τ2 (τ2 < τ↓2) et un temps long τ1
(τ1 > τ↓2). Si le de´pie´geage est plus lent que le pie´geage, le pie`ge singulier sera
globalement plein, si le de´pie´geage est plus rapide, le pie`ge sera globalement vide.
Ces deux situations sont repre´sente´es sur la figure 4.35. Dans ces deux cas, les
contrastes associe´s aux deux spectres pre´senteront un battement identique. Ainsi,
en ajustant le battement apparaissant dans les contrastes expe´rimentaux, nous
pouvons trouver deux valeurs possibles pour le temps d’e´chappement. Il faut
de´terminer laquelle est justifie´e physiquement.
Fig. 4.36 – Evolution du produit Στc1 donne´e par l’e´quation 4.61 en fonction du
temps d’e´chappement avec ~Σs = 56 µeV et τ↓1 = 45 ps.
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Nous pouvons supposer que l’e´volution des temps d’e´chappement avec la ten-
sion applique´e est monotone. Or d’apre`s les re´sultats a` 10 K, nous voyons que le
contraste du battement est maximum pour -0.22 V : pie´geage et de´pie´geage sont
identiques avec un doublet e´quilibre´. Nous pouvons conclure que, soit le temps
de de´pie´geage τ↑2 diminue avec le champ e´lectrique en passant par τ↑2 = τ↓2 a`
Va = −0.22 V , soit le temps de de´pie´geage τ↑2 augmente avec le champ e´lectrique
en passant par τ↑2 = τ↑2 a` Va = −0.22 V .
Si on conside`re que l’effet tunnel est d’autant plus efficace que le champ
e´lectrique est intense, nous pouvons supposer que le temps d’e´chappement est
re´duit pour les forts champs e´lectriques. Ainsi plus la tension applique´e sera
ne´gative, plus le temps d’e´chappement du pie`ge sera re´duit. En ajustant les
contrastes expe´rimentaux avec les parame`tres pre´ce´demment de´taille´s, nous ob-
tenons l’e´volution du temps d’e´chappement pour ce pie`ge singulier pour 10 K
et 30 K (voir fig.4.38(a). Nous ajoutons les re´sultats obtenus a` partir de l’e´tude
re´alise´e a` une tempe´rature de 20 K. Ils sont tre`s proches des re´sultats a` 30K.
Le proble`me est identique pour la de´termination du temps d’e´chappement
des N − 1 pie`ges. L’ajustement du contraste expe´rimental avec la composante de
Kubo permet d’estimer Στc1 et τc1. Comme le temps de pie´geage est fixe, Στc1
et τc1 changent du fait des variations du temps d’e´chappement. Connaissant la
de´pendance de Σ et de τc1 avec τ↑1, d’apre`s les e´quations 4.61, nous pouvons cal-
culer l’e´volution the´orique du produit Στc1 avec le temps d’e´chappement comme
repre´sente´ sur la figure 4.36. Nous voyons que le produit Στc1 vaut 1 pour deux
temps d’e´chappement diffe´rents : un temps τ1, tel que τ1 ≫ τ↓1, caracte´risant un
de´pie´geage lent et un temps τ2, tel que τ2 ≪ τ↓1, caracte´risant un de´pie´geage ra-
pide. Par le raisonnement pre´sente´ dans le paragraphe pre´ce´dent, nous choisissons
de meˆme, les temps d’e´chappement tels qu’ils diminuent quand on augmente le
champ e´lectrique. Nous obtenons alors l’e´volution du temps d’e´chappement pour
ces N − 1 pie`ges identiques pour 10 K, 20 K et 30 K (voir fig.4.38(b)). Nous
allons a` pre´sent de´tailler l’e´volution de ces temps d’e´chappement obtenus par ce
protocole d’ajustement.
Dans la figure 4.38 la ligne horizontale repre´sente le temps de pie´geage qui
est suppose´ fixe. D’une part τ↑1 et de τ↑2 de´croissent quand le champ e´lectrique
augmente, et d’autre part, chauffer le milieu re´duit les temps d’e´chappement.
Evolution de la largeur a` mi hauteur
La composante CKubo(τ) permet d’e´valuer l’e´largissement de chaque raie du
doublet. Nous constatons que pour une tempe´rature de 10 K, le contraste est
a` de´croissance gaussienne, la raie a alors un profil gaussien. Pour 30 K, la
de´croissance du contraste CKubo(τ) est exponentielle, le profil de raie est alors lo-
rentzien. Cette transition gaussien-lorentzien du profil de raie avec la tempe´rature
est la phe´nome´nologie contraire de celle observe´e au de´but de ce chapitre. De
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Fig. 4.37 – Evolution du contraste a` 30K (carre´s), des ajustements obtenus a`
partir de l’e´quation 4.56 (trait plein) et de la composante contraste CKubo(τ) seule
donne´e par l’e´quation 4.58 (pointille´s) pour diffe´rentes tension : (a) Va = −0.20V ,
(b) Vb = −0.22V , (c) Va = −0.24V , (d) Va = −0.26V et (e) Va = −0.28V .
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Fig. 4.38 – (a) : Evolution du temps d’e´chappement des N-1 pie`ges τ↑1 pour T=10
K, T=20K et T=30K. La ligne horizontale correspond au temps de pie´geage des
N pie`ges τ↓1 = 45 ps. (b) : Evolution du temps d’e´chappement du pie`ge singulier
τ↑2 pour T=10 K, T=20 K et T=30 K. La ligne horizontale correspond au temps
de pie´geage τ↓2 = 500 ps.
fait, le champ e´lectrique change radicalement le re´gime de diffusion spectrale de
la boˆıte quantique et la boˆıte quantique entre dans un re´gime de re´tre´cissement
par le mouvement a` haute tempe´rature.
Selon la nature du profil, nous calculons la largeur a` mi-hauteur Γ de la raie
d’e´mission. Son e´volution est repre´sente´e sur la figure 4.39 pour 10 K (a) et
30 K (b). Nous pre´cisons bien que ces e´valuations sont inde´pendantes du choix
de monotonie de τ↑1 et τ↑2, car la largeur ne de´pend que de Σ et τc1 qui sont
de´termine´s lors de l’ajustement du contraste expe´rimental. Nous constatons que
l’e´volution de Γ a` 30 K est radicalement diffe´rente de celle a` 10 K. A 10 K,
hormis le point a` -0.18 V , la largeur a` mi-hauteur augmente quand la tension
applique´e diminue. A 30 K c’est le contraire, ce qui correspond au ralentissement
du de´clin de C(τ) avec F note´ plus haut : c’est la manifestation d’une re´duction
de la largeur de raie avec le champ e´lectrique. Ainsi a` 30 K, le re´tre´cissement
par le mouvement caracte´rise´ par un profil lorentzien semble eˆtre amplifie´ par le
champ e´lectrique. Dans la section suivante nous allons revenir sur ces e´volutions
qui traduisent un controˆle du re´tre´cissement par le mouvement par effet tunnel.
4.3.6 Controˆle du re´tre´cissement par le mouvement par
effet tunnel
L’ajustement de nos re´sultats expe´rimentaux montre que seuls les temps
d’e´chappements des deux sortes de pie`ges changent avec la tension ou la tempe´-
rature. Ainsi l’e´volution de la diffusion spectrale est gouverne´e uniquement par
l’e´volution de τ↑.
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Fig. 4.39 – Evolution de la largeur a` mi-hauteur de la boˆıte quantique en fonction
de la tension applique´e pour T=10 K (a) et T=30 K (b).
Controˆle du temps d’e´chappement des pie`ges par effet tunnel
Les temps d’e´chappement τ↑1 et τ↑2 des deux types de TLS de´pendent de la
tension applique´e. La tempe´rature contribue e´galement a` la re´duction du temps
d’e´chappement (voir fig. 4.38). Par analogie avec les calculs effectue´s sur le temps
de vie de l’exciton sous champ e´lectrique par Oulton [14] et les e´tudes de Fry
sur les processus d’e´chappement et de capture sous champ e´lectrique [15], nous
utilisons un mode`le WKB a` 1 dimension pour mode´liser l’e´volution du temps
d’e´chappement de ces pie`ges avec le champ e´lectrique.
Dans un premier temps, nous pouvons supposer que l’effet en tempe´rature
est identique a` celui identifie´ pour les boˆıtes que nous avons conside´re´ au de´but
du chapitre. Nous supposons que les effets en tension et en tempe´rature sont
de´couple´s. Le temps d’e´chappement des pie`ges τ↑ (pie`ge singulier ou N-1 pie`ges
identiques) doit donc ve´rifier une e´quation de la forme :
1
τ↑
=
1
τtunnel
+
1
τ1
n1(T ) +
1
τ2
n2(T ) +
1
τ3
P β
(P β + P β0 )
(4.64)
Dans le premier terme, le temps tunnel τtunnel est calcule´ a` partir de la formule
4.51. Les deux termes suivants correspondent a` l’e´chappement par absorption de
phonon acoustique ou optique et le dernier terme est duˆ au processus Auger. Dans
la figure 4.40, nous repre´sentons l’e´volution de l’inverse du temps d’e´chappement
pour le pie`ge singulier et les N − 1 pie`ges identiques. Si le temps d’e´chappement
ve´rifie l’e´quation 4.64, ou` les effets en tension et en tempe´rature sont additifs,
la courbe a` 30 K doit eˆtre simplement une translation de la courbe a` 10 K.
Pour le pie`ge singulier (figure (b)), cette additivite´ pourrait eˆtre suppose´e au vu
des barres d’erreur pre´sentes. Mais en conside´rant les N − 1 TLS, nous pouvons
constater que l’e´volution de 1/τ↑1 a` 30 K n’est pas la translation de l’e´volution
de 1/τ↑1 a` 10 K. Les effets en tempe´rature et en tension ne sont pas additifs. Les
processus d’e´chappement associe´s ne sont pas de´couple´s : la tempe´rature et la
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Fig. 4.40 – Evolution de l’inverse du temps d’e´chappement en fonction de la
tension applique´e pour le pie`ge singulier (b) et les N-1 pie`ges (a) pour T=10 K
et T=30K.
tension doivent intervenir dans un meˆme processus d’e´chappement. Le de´pie´geage
par effet tunnel est thermoactive´, c’est a` dire assiste´ par absorption de phonons.
Cet effet a e´te´ e´tudie´ par Karpus et Perel pour comprendre la dynamique des
niveaux profonds sous champ e´lectrique [109].
Ils montrent que le temps tunnel peut s’e´crire :
1
τtunnel
=
1
τ∞(T )
exp
[ −4
3~eF
√
2m∗E3I
]
(4.65)
ou` τ∞(T ) est le temps d’e´chappement limite correspondant a` la limite mathe´matique
en champ infini. C’est ce terme qui contient phe´nome´noliquement la thermoac-
tivation de l’effet tunnel. Nous rappelons que m∗ est la masse effective de la
quasi-particule confine´e (e´lectron ou trou), F le champ e´lectrique re´gnant et EI
est l’e´nergie d’ionisation des pie`ges.
Nous ajustons l’e´volution des temps d’e´chappement a` partir de l’expression
4.64 Le temps tunnel est alors de´fini par la formule 4.65. Les re´sultats de l’ajus-
tement sont repre´sente´s sur la figure 4.41. Notre mode´lisation semble reproduire
de manie`re satisfaisante l’e´volution des temps d’e´chappement du pie`ge singulier
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Fig. 4.41 – (a) : Ajustement the´orique de l’e´volution du temps d’e´chappement
du pie`ge singulier τ↑2 pour T=10 K, T=20 K et T=30 K. La ligne horizontale
correspond au temps de pie´geage du TLS singulier τ↓2 = 500 ps. Figure (b) :
Evolution du temps d’e´chappement des N − 1 pie`ge τ↑2 pour T=10 K, T=20 K
et T=30 K. La ligne horizontale correspond au temps de pie´geage des N pie`ges
avec τ↓2 = 45 ps.
et des N − 1 pie`ges identiques. Nous allons a` pre´sent donner et commenter les
parame`tres de notre mode´lisation.
Comme nous ne connaissons pas la nature des charges pie´ge´es, trou ou e´lectron,
dans l’analyse des re´sultats expe´rimentaux, il nous faut conside´rer plusieurs cas :
– S’il s’agit d’un e´lectron pie´ge´ dans le pie`ge singulier (m∗e = 0.07m0) l’e´nergie
d’ionisation de ce pie`ge vaut Eei = 245 meV .
– Si c’est un trou (m∗h = 0.34m0), E
h
i = 145 meV .
Nous de´terminons un temps d’e´chappement limite τ∞ = 2 × 10−4 ps a` 10 K et
τ∞ = 7.3× 10−5 ps a` 30 K.
Pour les N − 1 pie`ges, nous trouvons :
– pour un e´lectron, une e´nergie d’ionisation de Eei = 225 meV .
– pour un trou, une e´nergie d’ionisation Ehi = 138 meV .
Le temps d’e´chappement limite τ∞ vaut 1.4 × 10−4 ps a` 10 K et 3.5 × 10−5 ps
a` 30 K. Les temps d’e´chappement limites n’ont pas de signification physique
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puisqu’ils correspondent aux temps tunnel en champ e´lectrique infini, mais la
comparaison de leur valeur pour 10 K et 30 K permet de quantifier la thermoac-
tivation du processus d’e´chappement par effet tunnel. Pour les deux cate´gories de
pie`ges, nous observons une diminution des temps d’e´chappement limite τ∞ avec
la tempe´rature mais elle n’est pas identique pour les deux cate´gories de pie`ges.
Pour le pie`ge singulier, le rapport τ∞(10K)/τ∞(30K) vaut 3.65 et pour les N-1
pie`ges, τ∞(10K)/τ∞(30K) vaut 2.5. Cette diffe´rence peut provenir du compor-
tement de chaque pie`ge qui est tre`s sensible a` son environnement propre. Nous
allons maintenant re´sumer les informations que notre e´tude apporte sur la nature
des de´fauts.
Nature des porteurs, sources de fluctuation e´lectrostatique
L’e´tude de boˆıtes quantiques sous champ e´lectrique transverse nous permet
d’obtenir des informations sur la nature des pie`ges pouvant influencer ces boˆıtes
quantiques. Le pie`ge singulier, qui perturbe fortement la boˆıte quantique a sensi-
blement les meˆmes e´nergies d’ionisation que les autres pie`ges, environ 140 meV
dans le cas d’un trou et 240 meV pour un e´lectron. Mais il diffe`re des autres
pie`ges par un de´calage Stark beaucoup plus important (environ 5 fois plus im-
portant). Ceci peut s’expliquer si on suppose que le de´faut singulier est beaucoup
plus proche de la boˆıte que les autres de´fauts, le champ e´lectrique engendre´ par
ce de´faut est alors plus intense.
Nous constatons par ailleurs que la dynamique de pie´geage et de´pie´geage
du de´faut singulier est plus lente (τ↓2=500 ps) que celle des de´fauts identiques
(τ↓1 =45 ps) et que la thermoactivation de l’e´chappement est plus importante
pour ces derniers que pour le TLS singulier. Ces deux re´sultats sont cohe´rents si
on tient compte du fait que les processus de capture et d’e´chappement de´pendent
du spectre des e´tats du de´faut et de son environnement. Ces processus seront
facilite´s par la pre´sence de niveaux a` des e´nergies interme´diaires entre les niveaux
profonds des de´fauts et le continuum de la couche de mouillage. Ainsi la dyna-
mique de fluctuation de l’e´tat sera hautement de´pendante du de´faut et de son
environnement. Il reste une interrogation : Pour quelles raisons un de´faut unique
pre´sente-t-il un spectre de ses e´tats lie´s diffe´rent de ceux des autres de´fauts ?
Nous allons maintenant essayer d’identifier la nature de ces de´fauts. Les e´ner-
gies d’ionisation sont relativement importantes, sugge´rant des de´fauts profonds.
Ces de´fauts pourraient eˆtre ceux qu’utilise Sercel pour expliquer l’absence de
”bottleneck” dans les boˆıtes quantiques [110]. Les de´fauts qu’il conside`re sont
des de´fauts natifs ponctuels, identifie´s par Lang en 1974 (classe´s M1, M2 etc...)
[111], qui apparaissent lors de la croissance d’InAs sur GaAs. Sercel montre que
de tels de´fauts e´lectroniques, posse´dant des e´nergies d’ionisations de 180 meV ,
place´s autour de la boˆıte quantique constituent une source d’e´lectron pour la boˆıte
quantique. En effet des e´lectrons pie´ge´s dans ces de´fauts (a` moins de 10 nm de la
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boˆıte quantique) peuvent passer par effet tunnel dans la boˆıte. Cet effet pourrait
expliquer pourquoi le ”bottleneck” n’a jamais e´te´ observe´. En conside´rant des
de´fauts de type M1 (densite´ moyenne de 1010 cm−2 [112]), qui sont des lacunes
d’atomes d’arsenic, Sercel montre que la densite´ de ces de´fauts est insuffisante
pour pouvoir contourner le bottleneck. Il conclut alors que la densite´ de de´fauts
n’est pas homoge`ne et doit eˆtre tre`s importante autour de la boˆıte quantique
(zone de fortes contraintes). L’hypothe`se de Sercel est de fait compatible avec la
densite´ tre`s e´leve´e de de´fauts que nous avons e´value´ par ailleurs dans l’e´tude de
la boˆıte LG (3.1013 de´fauts par cm−2 dans le cas d’impurete´s).
La coexistence de de´fauts profonds et de boˆıtes quantiques dans la couche
d’InAs a e´te´ par ailleurs mise en e´vidence plus re´cemment par Lin et al graˆce a`
des expe´riences de Spectroscopie Transitoire de De´fauts Profonds (DLTS) [113].
Ces expe´riences consistent a` charger les de´fauts a` l’aide d’une tension transitoire
puis a` e´tudier l’e´chappement des charges pie´ge´es en fonction de la tempe´rature.
Lin montre alors que les de´fauts M1, M2 etc..., donc ceux utilise´ par Sercel, se
concentrent a` l’interface InAs/GaAs dans les zones de fortes contraintes, c’est a`
dire pre`s des boˆıtes. Ainsi, comme l’avait propose´ Sercel, la densite´ de de´fauts
n’est pas homoge`ne.
Dans notre cas, l’e´tude de la transition Lorentzienne-Gaussienne a permis
d’estimer une valeur pour le nombre de pie`ges influenc¸ant la boˆıte quantique (∼
100) et de calculer une densite´ moyenne de de´fauts (impurete´s) de l’ordre de
3.1013 cm−2. Mais que se passe-t-il si les de´fauts sont spe´cifiques a` la nucle´ation
des iloˆts d’InAs et donc concentre´s pre`s de la boˆıte. La denite´ moyenne calcule´
est en fait une densite´ locale au niveau de la boˆıte. Nous allons calculer la densite´
moyenne de ces de´fauts. Ces 100 de´fauts se concentrent a` l’interface InAs/GaAs
dans la zone de fortes contraintes engendre´es par la boˆıte quantique. Si nous
supposons que la densite´ de boˆıte vaut nQD = 10
10 boˆıtes par cm2, nous pou-
vons calculer la densite´ moyenne de de´fauts qui vaut N.nQD. Nous trouvons alors
une densite´ moyenne de de´fauts de 1012.cm−2. Cette valeur reste e´leve´e par rap-
port aux valeurs trouve´es par d’autres groupes, par exemple ceux de Blood et al
(1010.cm−2) [112].
Cependant l’e´nergie d’ionisation des de´fauts e´lectroniques conside´re´s par Ser-
cel (180 meV ) est un peu faible compare´e a` la valeur que nous avons obtenue
expe´rimentalement (240 meV ). Mais si on se re´fe`re a` des travaux plus re´cents,
re´alise´s par Blood et al [112], nous trouvons que l’e´nergie des de´fauts (240 meV )
perturbant la boˆıte e´tudie´e pourrait correspondre a` l’e´nergie d’ionisation (230
meV ) de de´faut de type M2.
Une question demeure : la boˆıte quantique n’est pas autant affecte´e par l’ef-
fet tunnel que les pie`ges le sont puisque nous de´tectons sa luminescence. D’un
premier abord, ce re´sultat est surprenant car l’e´nergie d’ionisation de la boˆıte
est proche de celle des pie`ges. Les travaux de Lang et al peuvent cependant ex-
pliquer une telle phe´nome´nologie [114]. Ils mettent en e´vidence le fait que les
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de´fauts ponctuels se couplent tre`s efficacement avec les phonons. Ainsi pour des
confinements similaires, les de´fauts ponctuels seraient plus sensibles a` un effet
tunnel thermoactive´ que les boˆıtes quantiques.
En re´sume´, l’e´tude de la diffusion spectrale sous champ e´lectrique a donne´
acce`s aux e´nergies d’ionisation des de´fauts influenc¸ant la boˆıte, information es-
sentielle si on souhaite de´terminer leur nature. D’apre`s nos re´sultats, il semblerait
que les de´fauts soient natifs et ponctuels se concentrant dans les zones de fortes
contraintes.
Quelque soit la nature des TLS, il apparaˆıt clairement que nous parvenons
a` controˆler e´lectriquement les fluctuations de charge dans les pie`ges, c’est-a`-dire
que nous re´alisons un controˆle e´lectrique de la diffusion spectrale dont l’aspect le
plus important est le re´tre´cissement par le mouvement assiste´ par effet tunnel.
4.3.7 Re´tre´cissement par le mouvement assiste´ par effet
tunnel
Expe´rimentalement l’objectif de nos travaux e´tait d’utiliser l’effet tunnel pour
re´duire le temps d’e´chappement des pie`ges et atteindre ainsi un re´gime ou` le temps
de corre´lation des fluctuations de l’environnement serait essentiellement le temps
de de´pie´geage. Nous allons de´tailler a` pre´sent les diffe´rents aspects du controˆle
de la diffusion spectrale affectant une boˆıte quantique par un champ e´lectrique.
Une e´tude de´taille´e du contraste a permis de prendre en compte les effets du
pie`ge singulier et de mesurer l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur de la raie a` 0
phonon avec la tension applique´e. Cette e´tude est re´sume´e sur la figure 4.39. Dans
la section pre´ce´dente nous avons montre´ que l’e´chappement de pie`ges est domine´
par l’effet tunnel. Il reste a` voir si la mode´lisation de l’e´chappement permet de
retrouver l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur. Le re´sultat de cette mode´lisation
est repre´sente´ sur la figure 4.42 en trait plein. Les valeurs expe´rimentales de la lar-
geur a` mi-hauteur, qui sont inde´pendantes de notre mode´lisation microscopique,
correspondent aux symboles.
Nous pouvons voir sur la figure 4.42 que l’e´volution the´orique de Γ cal-
cule´e a` partir d’un e´chappement assiste´ par effet tunnel reproduit correctement
l’e´volution expe´rimentale de la largeur a` mi-hauteur mesure´e a` 10 K et 30 K.
– A 10 K, le temps d’e´chappement τ↑1 est beaucoup plus grand que le temps
de pie´geage τ↓1 (voir fig. 4.38). Le temps de corre´lation τc1 ve´rifie l’e´galite´ :
1
τc1
=
1
τ↓1
+
1
τ↑1
avec τ↑1 >> τ↓1 (4.66)
Les variations de τ↑1 avec la tension applique´e n’affectent quasiment pas
τc1. En revanche, Σ augmente puisque le temps d’e´chappement diminue. Ce
comportement est analogue a` celui identifie´ dans la premie`re section de ce
chapitre quand on augmente la tempe´rature ou la puissance d’excitation.
De fait, Γ augmente lorsque τ↑1 diminue
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Fig. 4.42 – Evolution de la largeur a` mi-hauteur a` 10 K (a) et 30 K (b) mesure´e
expe´rimentalement (symboles) et calcule´e par notre mode`le WKB (trait plein)
avec la tension Va applique´e.
– A 30 K, l’agitation thermique a suffisamment re´duit τ↑1 pour que celui-ci soit
de l’ordre de grandeur de τ↓1 (voir fig. 4.38). On peut voir sur cette figure
que pour des tensions plus ne´gatives, c’est a` dire des champs e´lectriques plus
intenses, le temps d’e´chappement est petit devant le temps de pie´geage. Le
temps de corre´lation vaut alors :
1
τc1
=
1
τ↓1
+
1
τ↑1
avec τ↑1 << τ↓1 (4.67)
Nous passons dans un re´gime ou` τc1 est commande´ par le temps d’e´chappe-
ment (voir fig. 4.41). Quand τ↑1 < τ↓1, le produit Στc est proportionnel
a` τ
3/2
↑1 . Ainsi quand le champ e´lectrique augmente, ce produit de´croˆıt par
re´duction de τ↑1 par effet tunnel. Cette diminution s’accompagne bien d’une
re´duction de la largeur a` mi-hauteur due au re´tre´cissement par le mouve-
ment assiste´ par effet tunnel (voir fig. 4.42).
En revanche la largeur mesure´e a` 10 K pour une tension Va = −0.18 V est
en de´saccord avec la mode´lisation (voir fig. 4.42(a)). Ce de´saccord provient du
fait que lors de l’ajustement du contraste a` 10 K et a` -0.18V nous avons duˆ
changer la largeur de saturation Σs pour ce point uniquement. Ce qui est une
manifestation d’un changement du de´calage Stark puisque Σs = 2∆
√
N − 1. Ce
changement de Σs peut s’interpre´ter au vu de la figure 4.27. En effet pour une
tension de -0.18 V, les raies X et X− coexistent ; l’effet Stark affectant plus une
entite´ charge´ (X−) qu’une entite´ neutre (X) tout couplage entre X et X− conduit
a` une augmentation des de´calages Stark, et donc a` une augmentation de Σs. Dans
la re´fe´rence [6], Seidl et al montrent qu’au voisinage de la re´sonance entre X et
X−, il apparaˆıt un e´largissement de la raie.
En conclusion, cette dernie`re e´tude a permis de montrer que le champ e´lectrique
activait le de´pie´geage des de´fauts par effet tunnel et pouvait controˆler la diffu-
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sion spectrale. A faible tempe´rature, la diminution du temps d’e´chappement n’est
pas suffisante pour que le temps de corre´lation change et seule l’amplitude des
fluctuations augmente (comme pour les boˆıtes sans champ). En chauffant, nous
thermoactivons l’e´chappement par effet tunnel, ce qui re´duit suffisament le temps
de de´pie´geage pour que le temps de corre´lation diminue´. La diffusion spectrale
passe en re´gime de ”fluctuations rapides”, de re´tre´cissement par le mouvement.
La raie est alors d’autant plus fine que le champ e´lectrique est intense et nous
pouvons re´duire sa largeur de 20 %.
Ainsi l’utilisation combine´e de la tempe´rature et d’un champ e´lectrique nous
place dans une phe´nome´nologie de la diffusion spectrale analogue a` celle de
la RMN. Contrairement aux e´tudes sans champ e´lectrique, ou` une augmenta-
tion de tempe´rature diminuait le re´tre´cissement par le mouvement, sous fort
champ e´lectrique, nous sommes dans une situation ou` la tempe´rature amplifie
la re´duction de la largeur de cette raie.
Deux questions se posent alors a` la conclusion de cette e´tude. Peut-on re´duire
d’avantage l’e´largissement de la raie a` 0 phonon ? Est-ce que la me´thode pro-
pose´e pour activer le re´tre´cissement par le mouvement est utilisable pour d’autres
boˆıtes ? Nous remarquons que l’activation par effet tunnel du re´tre´cissement par
le mouvement est limite´e par la zone d’existence de la raie. En effet, si le champ
e´lectrique est trop intense, l’e´lectron de la boˆıte quantique sort par effet tunnel.
Comme la dynamique de fluctuation de l’environnement est d’autant plus rapide
que le champ e´lectrique est intense, les boˆıtes tre`s profondes (avec des e´nergies de
recombinaison faibles) seront mieux prote´ge´es de l’effet tunnel que les boˆıtes peu
profondes. Ces boˆıtes a` niveaux profonds, seront donc les meilleures candidates
pour controˆler de la diffusion spectrale avec un champ e´lectrique. Pour les boˆıtes
moins profondes, une solution consiste a` placer la boˆıte quantique dans un champ
e´lectrique, tel que l’e´lectron de la boˆıte quantique demeure confine´, et ensuite
d’e´lever la tempe´rature (en gardant T < 40K) pour amplifier le re´tre´cissement
par le mouvement. Cependant, quelle que soit la nature de la boˆıte, l’effet en
tension reste relativement faible. A cause de la structure de diode, les variations
relatives du champ e´lectrique sur le domaine d’existence de la raie X sont faibles
(dans notre cas 20 %), la plage de re´duction du temps d’e´chappement est limite´
(dans notre cas, il est divise´ par trois). Une solution serait de favoriser la ther-
moactivation de l’effet tunnel en augmentant la concentration de de´fauts. Nous
pourrions imaginer que les niveaux de chaque de´faut soient couple´s voir meˆme
re´sonants, ce qui acce´le`rerait conside´rablement les fluctuations de l’environne-
ment.
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4.4 Conclusion
Le premier chapitre de ce manuscrit s’achevait en montrant que la de´cohe´rence
des boˆıtes quantiques a` basse tempe´rature n’e´tait pas comprise. Les largeurs de
raie a` basse tempe´rature ne peuvent eˆtre explique´es en conside´rant seulement
un couplage avec les phonons optiques ou acoustiques. Pour pouvoir comprendre
cette de´cohe´rence, il faut tenir compte du phe´nome`ne de diffusion spectrale pro-
duit par les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique autour de la boˆıte. Ce
dernier chapitre, exposant l’ensemble de nos re´sultats expe´rimentaux, de´montre
comment le phe´nome`ne de diffusion spectrale permet d’expliquer l’e´volution de la
raie a` 0 phonon des boˆıtes quantiques d’InAs avec la tempe´rature et la puissance
d’excitation, avec ou sans champ e´lectrique.
Sans appliquer de champ e´lectrique, nous avons mis en e´vidence le fait qu’une
boˆıte quantique pouvait pre´senter une transition de son profil spectral : a` basse
tempe´rature ou basse puissance d’excitation le profil est lorentzien et devient
gaussien si on e´le`ve la tempe´rature ou la puissance. C’est la manifestation du pas-
sage d’un re´gime de fluctuations rapides ou ”re´tre´cissement par le mouvement”,
a` un re´gime de fluctuations lentes pour la diffusion spectrale. Ce re´tre´cissement
par le mouvement a` basse tempe´rature ou basse puissance d’excitation est la
phe´nome´nologie contraire a` celle observe´e en RMN ou` le re´tre´cissement par le
mouvement a lieu a` forte tempe´rature. Cette diffe´rence provient de la nature des
fluctuations.
Pour expliquer les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique, nous avons
donc de´veloppe´ un mode`le microscopique qui conside`re une distribution de pie`ges
autour de la boˆıte quantique et utilise la mode´lisation TLS. Nous parvenons alors
a` reproduire le processus gaussien re´gissant les fluctuations de l’e´nergie de recom-
binaison de la paire e´lectron-trou. Ayant caracte´rise´ le processus de fluctuation
par son temps de corre´lation et son amplitude de fluctuations, il est alors possible
de reproduire quantitativement les e´volutions du contraste et de la largeur de la
raie avec la puissance ou la tempe´rature.
Ce mode`le microscopique explique l’origine du re´tre´cissement par le mouvement
observe´ a` basse tempe´rature qui s’oppose aux re´sultats de RMN : pour les boˆıtes
quantiques les processus de fluctuation sont de´termine´s par les me´canismes de
pie´geage et de de´pie´geage. Comme l’e´chappement des porteurs est bien moins
efficace que la capture, et que cette dernie`re est peu sensible aux changement
de puissance ou de tempe´rature, le temps de corre´lation τc est constant avec
la tempe´rature ou la puissance. Cependant, l’amplitude de fluctuation Σ aug-
mente avec ces deux parame`tres. La boˆıte quantique n’est alors plus en re´gime
de re´tre´cissement par le mouvement, son profil devient gaussien.
Cette meˆme mode´lisation nous permet d’interpre´ter les re´sultats issus d’autres
boˆıtes quantiques et en particulier d’apporter une re´ponse au proble`me tre`s
de´battu de l’e´largissement line´aire en tempe´rature.
Dans une volonte´ de controˆler les fluctuations de l’environnement e´lectro-
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statique, nous choisissons d’e´tudier les boˆıtes quantiques contenues dans des struc-
tures Schottky. Le champ e´lectrique nous permet de controˆler la dynamique de
fluctuation des charges autour de la boˆıte : d’une part, nous constatons que le
champ e´lectrique permet de changer le poids relatif des deux raies associe´e a` la
boˆıte quantique qui apparaissent a` 10 K et d’autre part nous voyons qu’un fort
champ e´lectrique permet a` 30 K de re´duire la largeur a` mi-hauteur de la raie. En
supposant deux classes pour les de´fauts, nous parvenons a` reproduire quantita-
tivement l’effet d’un environnement complexe sur le spectre de raie d’une boˆıte
quantique. Le processus d’e´chappement apparaˆıt domine´ par l’effet tunnel.
Si a` basse tempe´rature l’activation des fluctuations par le champ e´lectrique n’est
pas assez importante pour faire passer la boˆıte dans un re´gime de re´tre´cissement
par le mouvement, une e´le´vation de tempe´rature acce´le`re les me´canismes de
de´pie´geage par thermoactivation de l’effet tunnel et fait passer la boˆıte dans
un re´gime de fluctuations rapides. Ainsi le re´tre´cissement par le mouvement est
assiste´ par effet tunnel.
Conclusion
Dans cette the`se consacre´e a` l’e´tude des me´canismes de de´phasage affectant
l’e´tat excitonique d’une boˆıte quantique de semiconducteurs, nous nous sommes
inte´resse´s au roˆle de la diffusion spectrale sur le spectre d’e´mission.
Dans un premier temps nous avons constate´ qu’a` basse tempe´rature et a` basse
puissance d’excitation, la diffusion spectrale affectant les boˆıtes quantiques est en
re´gime de re´tre´cissement par le mouvement. Le syste`me sort de ce re´gime par aug-
mentation de la tempe´rature ou de la puissance d’excitation. Notre mode´lisation
et nos re´sultats expe´rimentaux permettent d’affirmer que le re´gime de diffusion
spectrale change du fait d’une augmentation de l’amplitude de fluctuation et non
d’une re´duction du temps de corre´lation contrairement a` la RMN.
Pour comprendre ce re´sultat, nous avons de´veloppe´ ensuite un mode`le micro-
scopique de´crivant les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique. Il conside`re
un ensemble de de´fauts pouvant pie`ger des charges. Si ces pie`ges contiennent une
charge libre, ils induisent par effet Stark un de´calage de la raie. Ce de´calage,
le nombre de pie´ges, les temps de pie´geage et de de´pie´geage, deviennent les pa-
rame`tres de notre mode´lisation. Nous reproduisons de manie`re quantitative nos
re´sultats expe´rimentaux et nous pouvons ainsi identifier les me´canismes qui pro-
voquent les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique. Ce dernier est d’au-
tant plus instable que la tempe´rature et la puissance d’excitation sont e´leve´s.
L’assyme´trie des processus de pie´geage et de de´pie´geage dans les de´fauts entraine
le comportement non conventionnel du re´tre´cissement par le mouvement dans les
boˆıtes quantiques.
Initialement de´veloppe´ pour expliquer le comportement d’une boˆıte, ce mode`le
microscopique s’ave`re ge´ne´ral et permet en particulier de comprendre le compor-
tement d’autres boˆıtes. De plus, notre mode´lisation parvient de manie`re tre`s sa-
tisfaisante a` reproduire l’e´volution a` basse tempe´rature des largeurs spectrales des
boˆıtes quantiques. Ce phe´nome`ne restait, jusqu’a` nos travaux, sans explication
satisfaisante : la de´pendance en tempe´rature sugge´rait un couplage aux phonons
acoustiques mais ne pouvait eˆtre reproduite avec ce seul couplage. En montrant
que les phonons n’agissent pas directement sur la boˆıte mais sur les fluctuations
de l’environnement, nos re´sultats expe´rimentaux et notre mode´lisation sont les
premiers a` expliquer la de´pendance en tempe´rature des largeurs de raie basse
tempe´rature.
Nous proposons une me´thode expe´rimentale de controˆle de la diffusion spec-
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trale par un champ e´lectrique. Elle consiste a` modifier par effet tunnel le temps
d’e´chappement des pie`ges gouvernant le re´gime de diffusion spectrale. Nous par-
venons ainsi a` re´duire suffisamment ce temps de de´pie´geage pour acce´le´rer la
dynamique des fluctuations. Nous pouvons alors amplifier le re´tre´cissement par
le mouvement, ce qui revient a` prote´ger d’avantage la boˆıte quantique des cou-
plages e´lectrostatiques. Nos re´sultats montre une re´duction de 20% de la lar-
geur. Pour pouvoir augmenter cette valeur, il faut pouvoir appliquer des champs
e´lectriques plus intenses. Aussi, pour des utilisations ulte´rieures, cette me´thode
n’est envisageable que si les niveaux e´lectroniques de la boˆıte sont suffisamment
profonds pour que l’e´chappement des porteurs hors de la boˆıte par effet tunnel
reste ne´gligeable. Cependant, la possibilite´ d’atteindre la limite radiative avec
cette me´thode demeure un point d’interrogation.
Ce protocole expe´rimental constitue une premie`re me´thode pour la re´duction
des effets de fluctuations de l’environnement et pourrait eˆtre directement appli-
cables a` d’autres syste`me uniques (nanocristaux, mole´cules, nanobilles me´talliques).
Pour ame´liorer encore le re´tre´cissement tout en gardant les champs e´lectriques
de l’ordre de ceux utilise´s au cours de cette the`se (100 kV.cm−1), nous pouvons
envisager d’acce´lerer les fluctuations en amplifiant le couplage entre de´fauts. Dans
cette perspective, deux voies s’ouvrent, soit augmenter la concentration locales de
charges libres par la pre´sence de puit quantique proche des de´fauts, soit concentrer
davantage les impurete´s autour de la boˆıte. Dans les deux cas, nous aurions un ac-
croissement de l’amplitude de fluctuation, ce qui est de´favorable au re´tre´cissement
par le mouvement. Cependant, la dynamique de fluctuations de l’e´tat d’un de´faut
serait beaucoup plus rapide du fait de couplage avec le puit ou d’autres de´fauts et
pourrait compenser voir dominer l’augmentation d’amplitude. Le re´tre´cissement
par le mouvement serait alors amplifie´.
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Spectral Diffusion and Motional Narrowing in quantum dots
Abstract :
The subject of this thesis is spectral diffusion in quantum dots. Created by fluc-
tuations in the electrostatic environment, spectral diffusion affects the emission
spectra of these quantum boxes. Our study is based on the analysis of the tem-
perature and the pump power dependence of the photoluminescence spectra, ob-
tained by Fourier transform spectroscopy. We show that the spectral diffusion
is generally in the regime of motional narrowing et can exit this regime by an
increase in the temperature or pumping power. By these investigations, we probe
the mechanisms which are at the origin of electrostatic environmental fluctua-
tions. This allows us to propose a microscopic model for a spectral diffusion
source. The model permits the proposition of a protocol to control and amplify
the motional narrowing by using an external electric field. This protocol is veri-
fied by the final experimental part of this manuscript.
Keywords :
Spectral Diffusion Motional Narrowing
Quantum dot Coherence
Nanophysics InAs/GaAs
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Diffusion spectrale et re´tre´cissement par le mouvement dans les boˆıtes
quantiques
Re´sume´ :
Cette the`se a pour sujet le phe´nome`ne de diffusion spectrale dans les boˆıtes
quantiques. Engendre´e par les fluctuations de l’environnement e´lectrostatique, il
affecte les spectres de´mission de ces boˆıtes. Notre e´tude s’appuie sur l’analyse de
le´volution en tempe´rature et en puissance de pompage des spectres de photolumi-
nescence, obtenus par spectrome´trie par transforme´e de Fourier. Nous constatons
que la diffusion spectrale est ge´ne´ralement dans un re´gime de re´tre´cissement par
le mouvement et peut sortir de ce re´gime pour une augmentation de tempe´rature
ou de puissance. Par cette e´tude, nous sondons les me´canismes a` l’origine des
fluctuations de l’environnement e´lectrostatique. Ces travaux nous permettent de
proposer un mode`le microscopique pour les sources de la diffusion spectrale. A
l’aide de cette mode´lisation, nous avons pu imaginer un protocole de controˆle
et d’amplification du re´tre´cissement par le mouvement en utilisant un champ
e´lectrique. Cette me´thode est alors valide´e par nos re´sultats.
Mots Clefs :
Retrecissement par le mouvement Diffusion spectrale
Boˆıte quantique Coherence
Nanophysique InAs/GaAs
